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This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining 
Authority and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



2. This REPORT consists of a total of 



. sheets, including this cover sheet. 



[ | ™ s re P° rt is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have 
been amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority 
(see Rule 70.16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of 



_ sheets. 
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Lack of unity of invention 
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Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 



I 


LXJ 


II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


IE! 


VII 


□ 


VIII 


□ 



Date of submission of the demand 

10 December 1999 (10.12.99) 


Date of completion of this report 

28 August 2000 (28.08.2000) 


Name and mailing address of the IPEA/EP 
Facsimile No. 


Authorized officer 
Telephone No. 



Form PCT/IPEA/409 (cover sheet) (January 1994) 



• # 

INTERNATIONALrRELIMINARY examination report^ 


International application No. 

PCT/EP99/03287 


I. Basis of the report 


1 . This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.)' 


| | the international application as originally filed. 






VyA the description, pages l ' i:> 


, as originally filed, 




pages 


, filed with the demand, 




pages 


, filed with the letter of - 




pages 


, filed with the letter of - 




[y] the claims, Nos. 1-14 


, as originally filed, 




Nos. 


, as amended under Article 19, 


Nos. 


, filed with the demand, 




Nos. 


, filed with the letter of 




Nos. 


, filed with the letter of 




^ the drawings, sheets/fig 1-13 


, as originally filed, 




sheets/fig 


, filed with the demand, 




sheets/fig 


, filed with the letter of 




sheets/fig 


, filed with the letter of 




2. The amendments have resulted in the cancellation of: 






1 1 the description, pages 






I 1 the claims, Nos. 






1 1 the drawings, sheets/fig 






3 [~| This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 


4. Additional observations, if necessary: 
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VI. Certain documents cited 



1. Certain published documents (Rule 70.10) 



Application No. 
Patent No. 



Publication date 
(day/month/year) 



Filing date 
(day/m onth/year) 



Priority date (valid claim) 
(day/month/year) 



2. Non-written disclosures (Rule 70.9) 

Date of written disclosure 

Kind of non-written disclosure Date of non-written disclosure referring to non-written disclosure 

(day/month/year) (day/month/year) 



See supplemental box. 
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International application No. 
PCT/EP 99/03287 



V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



Statement 



Novelty (N) 


Claims 


2, 


4, 5, 7- 


14 


YES 




Claims 




1, 3, 6 




NO 


Inventive step (IS) 


Claims 


2, 


4, 5, 7- 


14 


YES 




Claims 








NO 


Industrial applicability (IA) 


Claims 




1-14 




YES 



Claims 



NO 



Citations and explanations 

The subject matter of Claims 1, 3 and 6 of the present 
application does not meet the requirements of PCT Article 
33 (2) . 

Wet chemical processes for producing libraries of 
materials as per Claims 1, 3 and 6, are known from the 
following documents : 

Dl: WO-A-98/15501 (SYMYX TECHNOLOGIES), 16 April 1998 

(1998-04-16); see page 9, lines 28-31; page 10, line 
26 - page 11, line 1; page 11, line 29 - page 12, 
line 3 

D2: WO-A-97/32208 (TECHNOLOGY LICENSING CO. L.L.C), 
4 September 1997 (1997-09-04); see page 2, lines 
14-21; page 5, lines 2-6 and 17-30. 

The combination of features contained in dependent Claims 
2, 4, 5 and 7-14 is neither known from nor suggested by 
the available prior art. These claims therefore appear to 
meet the requirements of PCT Article 33. 
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iternational application No. 
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Supplemental Box 

(To be used when the space in any of the preceding boxes is not sufficient) 



Continuation of: BOX VI 



The contents of document WO-A-98/36826, priority date 20 
February 1997, publication date 27 August 1998, could 
become relevant to the present application if the 
priority of the application were not valid. 
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VERTrHOBER DIE INTERNATIONALE 2&AMM EN ARBEIT 
^AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS 



INTERN ATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regeln 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 

991016wo 


WEITERES siehe Mitteilung iiber die Obermittlung des internationalen 

Recherchenberichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 99/03287 


Internationales Anmeldedatum 

(Tag/Monat/Jah r) 

12/05/1999 


(Fruhestes) Prioritatsdatum (Tag/Monat/Jah r) 

16/05/1998 


Anmelder 

STUDIENGESELLSCHAFT KOHLE MBH 





Dieser international e Recherchenbericht wurde von der Internationalen Recherchenbehdrde erstellt und wird dem Anmelder gemaB 
Artikel 18 ubermittelt. Eine Kopie wird dem Internationalen Buro ubermittelt. 

Dieser internationale Recherchenbericht umfaBt insgesamt _4 Blatter. 

[X] Daruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1 . Grundlage des Berichts 

a. Hinsichttich der Sprache ist die internationale Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

[ | Die internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde eingereichten Ubersetzung der internationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichttich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotide und/oder Aminosauresequenz ist die internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 

| | in der internationalen Anmeldung in Schrifiicher Form enthalten ist. 

zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 
bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 
bei der Behdrde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfaBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 

| | Bestimmte Anspruche haben sich als nicht recherchierbar erwiesen (siehe Feld I). 
| | Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung (siehe Feld II). 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 



2. 
3. 



4. Hinsichtlich der Bezeichnung der Erfindung 

fX~| wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
| | wurde der Wortlaut von der Behorde wie folgt festgesetzt: 



5. Hinsichtlich der Zusammenfassung 

| | wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behdrde festgesetzt. Der 
|a| Anmelder kann der Behdrde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 

Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 

6. Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mit der Zusammenfassung zu verdffentlichen: Abb. Nr. ] 



| | wie vom Anmelder vorgeschlagen Q^] keine der Abb. 

[X] weil der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
| | weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 
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INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 99/03287 



Feld III 



WORTLAUT DER ZUSAMMENFASSUNG (Fortsetzung von Punkt 5 auf Blatt 1) 



Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur nasschemi schen Herstel- 
lung von aus einer Vielzahl von Feststoffen bestehenden Materialbibl iotheken, 
wobei die Feststoffe aus Reaktionsmi schungen in Mikroreaktionskammern auf 
einer Bodenplatte abgeschieden werden, die zugleich al s Bi lbiothekssubstrat 
dient. Je nach Wahl des Materials fur das Bi lbiothekssubstrat konnen die 
Feststoffe anschl iessend untersucht werden, z.B. durch ref lektierende oder 
durchdri ngende Mi kroberei chrontgenstrahl ung . 

Vorzugsweise besteht der Reaktor aus einem zyl indri schen Druckbehal ter aus 
Stahl mit einer Silizium-Einkristallscheibe als Bibl iothekssubstrat. Durch 
Schrauben wird auf diesen Si-Einkristal lscheiben eine Stahl pi atte mit Teflon- 
Einsatz gepresst, deren Bohrungen die Reakti onsraume darstellen. 
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INTERN ATIONAUER RECHERCHENBERICHT 

f. _? 



iter nation ales Aktenzeichen 

PCT/EP 99/03287 



A. KLASSIFIZIERUNG DES ANMELDUNGSGEGENST ANDES 

IPK 6 B01J19/00 B01J3/04 



Nach der Internationalen P ate nt Massif ikat ion (IPK) Oder nach der nationalen Klassifikation und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchierter Mindestprufstoff (Klassifikationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 6 B01J 



Recherchierte aber nicht zum Mindestprufstoff gehdrende Veroffentlichungen, soweit diese unter die recherchierten Gebtete fallen 



Wahrend der internationalen Recherche konsultierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verwendete Suchbegriffe) 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie 0 


Bezeichnung der Veroffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 


Betr. Anspruch Nr. 


X 


WO 98 15501 A (SYMYX TECHNOLOGIES) 


1,3,6-8 




16. April 1998 (1998-04-16) 




Zusammenf assung 






Seite 9, Zeile 28 -Seite 10, Zeile 11 






Selte 10, Zeile 26 -Seite 11, Zeile 18 






Seite 11, Zeile 29 -Seite 12, Zeile 9 






Seite 12, Zeile 30 - Zeile 32 






Seite 14, Zeile 23 - Zeile 25 






Abbildungen 1,2 




A 




2,4,5, 






9-14 




-/-- 





Weitere Veroffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



ID 



Siehe Anhang Patentfamilie 



° Besondere Kategorie n von angegebenen Veroffentlichungen 

"A" Veroffentlichung, die den allgerneinen Stand der Technik definiert, 
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist 

"E" alteres Dokument, das jedoch erst am oder nach dem internationalen 
Anmeldedatum veroffentlicht worden ist 

"L" Veroffentlichung, die geeignet ist, einen Prioritatsanspruch zweifelhaft er- 
scheinen zu Eassen, oder durch die das Veroffentlichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentlichung belegt warden 
soil oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

"O" Veroffentlichung, die sich auf eine mundliche Offenbarung, 

eine Benutzung, eine Ausstellung Oder andere MaBnahmen bezieht 
"P" Veroffentlichung, die vor dem internationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspruchten Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist 



"T" Spatere Veroffentlichung, die nach dem internationalen Anmeldedatum 
oder dem Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist und mit der 
Anmeldung nicht koflidiert, sondern nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzrps oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

"X" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann allein aufgrund dieser Veroffentlichung nicht als neu oder auf 
erfinde rise her Tatigkeit beruhend betrachtet werden 

"Y" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht als auf erfinde rischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentlichung mit einer oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 

"&" Veroffentlichung, die Mitglied derselben Patentfamilie ist 



Datum des Abschlusses der internationalen Recherche 

26. Oktober 1999 


Absendedatum des internationalen Recherchenberichts 

15/11/1999 


Name und Postanschrift der Internationalen Recherchenbehorde 

Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL - 2280 HV Rijswijk 
Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl, 
Fax: (+31-70) 340-3016 


Bevoilmachtigter Bediensteter 

Stevnsborg, N 
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Publication 
date 
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Publication 
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WO 
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WO 
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EP 
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EP 
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WO 
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WO 
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WO 
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US 


5959297 
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WO 9815501 



16-04-1998 



WO 


9732208 
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-09- 


■1997 


AU 


1967997 
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16-09-1997 














CA 


2247259 
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04-09-1997 














EP 


0883806 
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16-12-1998 


us 


5688474 
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-11- 


1997 


NONE 
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9836826 


A 


27- 


-08- 
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NO 
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AU 
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CA 2202286 A 25-04-1996 
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:nt*. nales Atctenzeichen 






PC./EP 99/03287 


C.(Fortseteung> ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 


Kategorie* 


Bezeichnung der VeroHentlichung, soweit ertorderiich unter Angabe der in Betrachtkommenden Teile 


Betr. Anspruch Nr. 


v 

A 


WU y/ jcdvo A U fcUHNULUbY Lll/tNolNb LU« 


1,3,6 




1 1 C\ A Qon+nmhnr 1 GQ7 ( 1 OQ7_flG_ (\A \ 

** . oepternuer lyy/ \ iyy/ uy— u*i; 




/.usdiMMienTassuriy 






ocllc Z, Zei ie 1*1 Z.61 ie Zl 






Seite 4, Zeile 29 -Seite 5, Zeile 5 






Seite 5, Zeile 17 - Zeile 30 






oeite /, zeile b - zeile 10 






Bei spi el 1 






addi i aungen 




A 




2,4,5,7, 






9-14 


A 


US 5 688 474 A ( EDUARDO E. WOLF) 


1-14 




18. November 199/ (1997-11-18) 






Zusammenf as sung 






Spalte l, Zeile 57 -Spalte 2, Zeile 19 






spalte 0, Zeile Id - zeile 51 






addi laungen i,z; beispiei 




P,X 


WO 98 36826 A (SINVENT AS) 


1 




27. August 1998 (1998-08-27) 






in der Anmeldung erwahnt 






Zusammenf assung 






Abbildungen 1-3 






Anspruche 
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A 




2-14 


A 
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WO 98 14641 A ( SYMYX TECHNOLOGIES) 


1-14 




9. April 1998 (1998-04-09) 






Zusammenfassung 




A 


WO 96 11878 A (THE REGENTS OF THE 


1-14 




UNIVERSITY OF CALIFORNIA & SYMYX 






TECHNOLOGIES) 25. April- 1996 (1996-04-25) 






das ganze Dokument 





(57) Zusammenfassung 

Die vorliegende Erfmdung betriffi ein Verfahren zur naGchemischen Hcrstellung von aus einer Vielzahl von Feststoffen bcstehcnden 
MaterialbibJiotheken, wobei die Feststoffe aus Reaktionsmischungen in Mikroreaktionskammern auf einer Bodenplatte abgeschieden 
Werden, die zugleich als Bibliothekssubstrat dient. Je nach Wahl des Materials fur das Bibliothekssubstrat kdnnen die Feststoffe anschiiefiend 
zerstorungsfrei untersucht werden, z.B. durch reflektierende oder durchdringende Mikrobereichsrontgenstreuung. Vorzugsweise besteht der 
Reaktor aus einem zylindrischen Dmckbehaiter aus Stahl mit einer Silizium-Einkristallscheibe als Bibliothekssubstrat. Durch Schrauben 
wtrd auf diesen Si-Einkristallscheiben eine Stahpiatte mit Teflon-Einsatz gepresst deren Bohrungen die Reaktionsraume darstellen. 
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gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 
Bestimmte angefuhrte Unterlagen 
Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 
Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 




VII 


□ 


VII! 


□ 



Datum der Einreichung des Antrags 



10/12/1999 



Name und Postanschrift der mit der internationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 

Europaisches Patentamt 
0))} D-80298 Munchen 

Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 
Fax: +49 89 2399 - 4465 



Formblatt PCT/IPEA/409 (Deckblatt) (Januar 1994) 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 
28.08.2000 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Cappadonia, M 

Tel. Nr. +49 89 2399 8029 




INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/03287 

I. Grundlag des B richts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses Benefits. ais "ursprungiich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt, weii sie keine Anderungen enthaiten.): 

Beschreibung, Seiten: 

1-15 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1-14 ursprungliche Fassung 

Zeichnungen, Nr.: 

1-3 ursprungliche Fassung 



2. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehatt in der ursprungiich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 



4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwehdbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 2,4,5,7-14 

Nein: Anspruche 1,3,6 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 2,4,5,7-14 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-14 

Nein: Anspruche 
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INTERN ATIONALER VORLAUF1GER 
PRUFUNGSBERICHT 



Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/03287 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 

VI. Bestimmte angefiihrte Unterlagen 

1. Bestimmte veroffentlichte Unterlagen (Regel 70.10) 
und / oder 

2. Nicht-schriftliche Offenbarungen (Regel 70.9) 
siehe Beiblatt 
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INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/03287 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Zu Punkt V 

Begriindete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Der Gegenstand der Anspriiche 1 , 3 und 6 der vorliegenden Anmeldung erfullt nicht die 
Erfordernisse des Art. 33(2) PCT. 

Verfahren zur naGchemisch Herstellung einer Materialbilbliothek gemaB Anspriiche 1, 
3 und 6 sind aus 

D1: WO 98 15501 A (SYMYX TECHNOLOGIES) 16. April 1998 (1998-04-16) 
D2: WO 97 32208 A (TECHNOLOGY LICENSING CO. L.L.C) 4. September 
1997(1997-09-04) 

bekannt (siehe D1 , Seite 9, Zeilen 28-31 ; Seite 10, Zeile 26- Seite 1 1 , Zeile 1 ; Seite 11, 
Zeile 29- Seite 12, Zeile 3; siehe D2, Seite 2, Zeilen 14-21; Seite 5, Zeilen 2-6; Seite 5, 
Zeilen 17-30). 

Die in den abhangigen Anspruchen 2,4,5,7-14 enthaltene Merkmalskombination ist aus 
dem vorliegenden Stand der Technik weder bekannt, noch wird sie durch inn 
nahegelegt. Deshalb scheinen sie die Erfordernisse des Art. 33 PCT zu erfullen. 

Zu Punkt VI 

Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

WO-A-98/36826 mit Prioritatstag 20.2.1997 wurde am 27.8.1998 veroffentlicht. 

Der Hinhalt dieses Dokuments kann fur die vorliegenden Anmeldung relevant werden, 

besonders falls die Prioritat der Anmeldung nicht gultig sei. 



Formblatt PCT/Beiblatt/409 (Blatt 1) (EPA- April 1997) 



I P E A./ _ s ^^lihk^^- 



PCT 




KAPITEL II 



ANTRAG AUF INTERNATIONALE VORJLAUFIGE PRUFUNG 

rw ^ h i^ ikeI - 3 u de * \ertrags aber die intemationale Zusammenarbeit auf dem Gebiet des Patentwesens- 
Der (die) Unterze,chnete(n beantragt (beantragen), dafl fur die nachstehend bezeichnete intematioSeSSIidun* 

rS a t, V S t a . U % e Prfift J nS l aCh Jf m V T a * Qber die '"Rationale Zusammenarbeft auf dTm " S 
Gebiet des Patentwesens durchgefiihrt w ir d und benennt hiermit als ausgewahlte Staaten 
alle auswahlbaren Staaten (soweit nichts anderes angegeben). 
. Von der mit der internationalen vorlaufigen Prufung beauftragten BehOrde auszufiillen 



Bezeichnung der IPEA 



Eingangsdatum des ANTRAGS 



Fe!d Nr. I KENNZEICHNUNG DER INTERNATIONALEN ANMELDUNG 


Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts 1 
AvK/m 991016wo Studien 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/03287 

Bezeichnuns der Erfindunz 


Internationales Anmeldedatum (TagMonavJahr) 
12/05/1999 


TffioB T ) ll^ *§ S * g (TcLg/Monat/Jahr) 



Kombinatorisches Verfahren zur Herstellung und Charakterisierung von 
kristallinen und amorphen Materialbibliotheken im Mikrogramm-MaBstab 



Feid NY. II ANMELDER 



Name und Anschrift: (Familiennameyorname;beiiuristischenPerson^ 

Bezeichnung. BeiderAnschrifisinddie PostleitzahiundderNamedesStaais 
anzugeben.) 

Studiengesellschaft Kohle mbH 
Kaiser-Wilhelm-Platz 1 
D-45470 Mulheim/Ruhr 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



DE 



Telefonnr.: 



Tclefaxnr.: 



Femschreibnr.: 



Sitz oder Wohnsitz- (Staat): 



DE 



Name und Anschrift: (Familiennome. Vomame; bei Juristischen Persons vollstandige amliche Beuichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzah! und der Name des Stoats anzugeben ) 

MAIER, Wilhelm-Friedrich 
Kaiser-Wilhelm-Platz 1 
D-45470 Mulheim/Ruhr 



Staatsangehorigkeit (Staat): rjg 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): de 



Name und- Anschrift: (Familiennane. Vomame; bei Junstischen Personen vollstandige cliche Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Home des Stoats anzugeben.) 



KLEIN, Jens 

Kaiser-Wilhelm-Platz 1 
D-45470 Mulheim/Ruhr 



Staatsangehorigkeit (Staat): r)E 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): DE 



X | Weitere Anmelder sind auf einem Fortsetzungsblan angegeben. 



Formblatt PCT/iPEA/401 (Blatt I) (Juli 1998) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



Blatt Nr. 



Internationales Aktenzeichcn 
PCT/EP99/03287 



Fortsetzung von Feld Nr. II ANMELDER 



Wird keines derfolgenden Felder benutzu so sollte dieses Blatt demAntrag nicht beigefiigt werden. 
Name und Anschrift: (Familiennome. Vomame; beijurimschenPeno^ Bei der Anschrift sind die Postieiaahl und der Name des Staats anzugeben.) 

LEHMANN, Christian 
Kaiser-Wilhelm-Platz 1 
D-45470 Mulheim/Ruhr 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



DE 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 



Name und Anschrift: (Familiennome. Vorname; beijuristischen Personen vollstandige amriiche Beieichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitiahl and der Nome des Staats aniugeben.) 



SCHMIDT, Hans-Werner 
Kaiser-Wilhelm-Platz 1 
D-45470 Mulheim /Ruhr 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



DE 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 



DE 



Name und Anschrift: (Familienname, Vomame; beijuristischen Personen vollstdndige amtliche Beieichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anngeben.) 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 



Name und Anschrift: (familiermame. Vomame; beijuristischen Personen vollstdndige amtliche Beieichnung Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats aniugeben. 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 



| 1 Weitere Anmelder sind auf einem zusatziichen Fortsetzungsblatt angegeben. 



Formblatt PCT/IPEA/401 (Fortsetzungsblatt) (Juli 1998) 



Stehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



0 



Blatt Nr. 3. 



Internationa] es Aktenzeichen 
PCT/EP99/03287 



Feld Nr. EH ANWALT ODER GEMEINSAiMER VERTRETER; ODER ZUSTELLANSCHRIFT 



Die foigende Person ist [x] Anwalt (~| gemeinsamer Vertreter 

UOd Q j>% V f r g (V ° n Anmdder(n) bCreilS fr0her beSteIlt worden und vertrirt ihn (sie) auch fur die Internationale vorlaufige 

□ wird hiermit bestellt; eine etwaige friihere Bestellung eines Anwalts/gemeinsamen Vertreters wird hiermit widermfen. 

□ m!-^^"? 11 Z ^ tzl , ich 2U f. en l bere ! ts ?° her bestellten Anwalt/gemeinsamen Vertreter, nur fur das Verfahren vor der 
1 1 mit der intemationalen vorlaufigen Prufung beauftragten Behorde bestellt. venanren vor der 



Name und Anschri ft: (Familienname, Vorname: beijuristischenPersonenvollstandigeamtliche 
Bezeichnung. BeiderAnschriftsinddie Posdeitzahlundder Name des Staats 
cmzugeben.) 



von KREISLER, Alek 
Deichmannhaus am Hauptbahnhof 
D-50667 Koln 



Telefonnr.: 

0221/916520 



Telefavnr.; 

0021/134297 



Femschreibnr.: 



Feld Nr. IV GRUNDLAGE DER INTERNATIONALEN VORLAUFIGEN PRUFUNG 



Erklarung betreffend Anderungen:* 

1. Der Anmelder wunscht, daB die internationale vorlaufiee Prufung auf der Grundlaoe 
der intemation alen A nmeldung in der ursprunglich eingereichten Fassung 
der Beschreibung in der ursprunglich eingereichten Fassung 

□ 

unter Beriicksichtigung der Anderungen nach Artikel 34 

der Patentanspruche in der ursprunglich eingereichten Fassung 

I | un * er Beriicksichtigung der Anderungen nach Artikel 19 
(ggf. zusammen mit Begieitschreiben) 

□ 

unter Beriicksichtigung der Anderungen nach Artikei 34 

der Zeichnungen in der ursprunglich eingereichten Fassung 

I I unt er Beriicksichtigung der Anderungen nach Artikel 34 

aufgenommen wird. 

2. □ Der Anmelder wflnscht, daB jegliche nach Artikel 19 eingereichte Anderung der Anspriiche als Gberholt angesehen wird. 

3 " ^ ^riSS^'lS^'I? B H gin r der ^ teI ?" ionalen vorlaufigen Priifung bis zum Ablauf von 20 Monaten ab dem 
K^^ Arr^f ^o ' S ° fer x d J e m,t ,ntemati ° n al<* vorlaufigen Prufung beauftragte Behorde nicht e.n™ 

Kopie nach Artikel 19 vorgenommener Anderungen Oder eine Erklarung des Anmelders erhaU daB er keine so chen 

Wenn kein Kastchen angekreuzt wird, wird mit der intemationalen vorlaufigen PrOfune auf der Grundlapc rfrr int^m a ti«n,i<.n 

bea^ft™ BeS"f n ' r ' nte h rnatlo "? len Anmeldung nach Artikel 34 bei der mi, der in^ationt^^LS^SuiJ 
pSH? k 8 °i d, ! se , m,t derErstellung eines schriftlichen Bescheids oder des intemationalen vorlSuf een 

Prufungsbenchts begonnen hat, wird jedoch die geanderte Fassung verwendet. imemauonaien vonaungen 



Sprache fur die Zwecke der intemationalen vorlaufigen Priifung- Deut SCh 
E dies ist die Sprache, in der die Internationale Anmeldung eingereicht wurde. 

□ dies ist die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der intemationalen Recherche eingereicht wurde. 
I I dies ist die Sprache der Verdffentiichung der intemationalen Anmeldung. 

□ dies ist die Sprache der Obersetzung, die fur die Zwecke der intemationalen vorlaufigen Prufung eingereicht wurde/wird. 



Feld Nr. V BENENNUNG VON STAATEN ALS AUSGEWAHLTE STAATEN 



^TKaXJ^nie^ 5 a " e «.baren Staaten «ias Heifi, a,U W™. d ie beui mm , WU r den und 

mit Ausnahme der folgenden Staaten, die der Anmelder nicht benennen mochte: 
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Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



B!an Nr. 



Feid Nr. VI KONTROLLISTE 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/03287 



DemAntragliegenfdlgendeUnterlagenfardieZvveckederintemationalenvorlaufieen 
Priifung in der in Feid Nr. IV angegebenen Sprache bei: 



1. Ubersetzung der internationalen Anmeldung 

2. Anderungen nach Artikel 34 

3. Kopie (oden falls erforderlich, Ubersetzung) 
der Anderungen nach Artikel 19 

4. Kopie (oder, falls erforderlich, Ubersetzung) 
einer Erklarung nach Artikel 19 

5. Begleitschreiben 

6. Sonstige (einzeln auffuhren) 



Blatter 
Blatter 

Blatter 

Blatter 
Blatter 
Blatter 



Von der mit der internationalen vorlaufieen 
Priifung beauftragten Behorde auszufullen 



erhalten 

□ 
□ 

□ 
□ 
□ 



nicht erhalten 

□ 
□ 

□ 

□ 
□ 
□ 



Dem Antrag liegen auCerdem die nachstehend angekrcuzten Unterlagen bei: 

I [Xj Blatt fur die GebQhrenberechnung 4. Q Begriindung fur das Fehlen einer Unterschrift 



-■ | | unterzeichnete gesondene Vollmacht 

3- | x | Kopie der allgemeinen Vollmacht: 

Aktenzeichen (falls vorhanden): 4462 



5 - | | Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz- 
protokoll in computerlesbarer Form 

6 " I I sonsti e e (einzeln auffuhren): 



Feid Nr. VII UNTERSCHRIFT DES ANMELDERS, ANW ALTS ODER GEMEINSAMEN VERTRETERS 



SS. N ^r% e ir g ^Z^ Viea-erholen. unC es is, anzu g e b en. sofern sich dies nicht aus 

Cologne, December 10, 1999 




0 C£^tA 

(Alek von Kreisler) 




Von der mit der internationalen voriaufigen Priifung beauftragten Behorde auzufulien 
1. Datum des tatsachlichen Eingangs des ANTRAGS: 



2. Geandertes Eingangsdatum des Antrags auferund 
von BERICHTIGUNGEN nach Regel 60. Lb):" 



3, I ! Eingangsdatum des Antrags NACH Ablauf von 19 Monaten ab i > 

I 1 Prioritatsdatum; Punkt 4 und Punkt 5, unten, flnden keine Anwendung. I I 



Der Anmelder wurde 
entsprechend unterrichtet 



4. Q Eingangsdatum des Antrags INNERHALB 19 Monate ab Prioritatsd; 



atum wegen Fristverlangerung nach Regel 80.5. 



5 ' □ ^ToSS^dIS?* li£§t " aCh Ab ' aUf ' 9 MOntate " ^ Pri0ritatsdatum ' der "aspire Bngmg ist aber nach 



Vom Internationalen Biiro auszufullen 



Antrag vom IPEA erhalten am: 



Formbtatt PCT/IPEA/401 (letztcs Blatt) (Juli 1998) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformuiar 



PCT 



KAPITELh) 



BLATT FUR DIE GEBUHRENBERECHNUNG 
Anhang zum Antrag auf internationaie vorlaufige Prufung 



Internationales 

Aktenzeichen PCT/EP99/03287 



Aktenzeichen des 
Anmelders oder Anwalts 



AvK/m 991016wo 



Anmelder 



Von der mit der intemationalen vorlaufigen Prufung 
beauftragten Behorde auszufullen 



Eingangsstempel der IPEA 



Studiengesellschaf t Kohle mbH 



Berechnung der vorgeschriebenen Gebuhren 

1. Gebiihr fur die vorlaufige Prufung 



1 Eur 1 533, — 



2. Bearbeitungsgebuhr (Anmelder aus einigen Staaten 
haben Anspruch auf eine Ermdfiigung der 
Bearbeitungsgebuhr um 75%. Hat der Anmelder Coder 
haben alle Anmelder) einen solchen Anspruch, so 
betragt der in Feld H einzutragende Betrag 25 % der 
Bearbeitungsgebuhr.) 



3. Gesamtbetrag der vorgeschriebenen Gebuhren 
Addieren Sie die Betrage in den Feldern 
P und H und tragen Sie*die Summe in 
das nebenstehende Feld ein 



Eur 



148 , — 



H 



Eur 



1 681, — 



INSGESAMT 



Zahlungsart 



□ 
□ 
□ 



Abbuchunesauftrae fur das 
laufende iCbnto befder IPEA 
(siehe unten) 

Scheck 

Postanweisung 
Bankwechsel 



| | Barzahlung 

| | Gebuhrenmarken 

| | Kupons 

| | Sonstige (einzeln angeben): 



Abbuchungsauftrag ( diese Zahlungsweisegibt es nicht bei alien Behorden ) 
EP 



Die IPEA/ 



□ ^ ird beauftragt, den vorstehend angegebenen Gesamtbetrag der Gebuhren von meinem laufenden 
konto abzubuchen. 

I I Vjeses Kitchen darfnur angekreuzt werden, wenn die Vorschriften der IPEA fiber laufende Konten 
dieses Verfahren erlauben) wird beauftragt, Fehl betrage oder Uberzahlungen des vorstehend angegebenen 
Gesamtbetrags der Gebuhren meinem laufenden Konto zu belasten bzw eutzuschseiben 



2800 0007 



10,12.1999 



Kontonummer 



Formblatt PCT/IPEA/401 (Anhang) (Juli 1998) 



Datum (Tag/Monat/Jahr) 



Unterschrift (Alek von Kreisler) 



Siehe Anmerkungen zum Blatt fur die Oebiihrenberechnung 



VERTR^UBER DIE INTERNATIONALE _. 

AUF DEM GEBIET DES PATENT 



IT^S 



MMENARBEIT 
ESENS 



Absender INTERNATIONALE RECHERCHENBEHORDE 



An 

VON KREISLER, SELTING, WERNER 
z.H. Von Kreisler, Alek 
Deichmannhaus am Hauptbahnhof 


MITTEILUNG UBER DIE OBERMITTLUNG DES 
INTERNATIONALEN RECHERCHENBERiCHTS 
ODER DER ERKLARUNG . 

(Regel 44.1 PCT) 


GERMANY * . j 


/fSg W Da Hi HPJ MtjTVv JhJ K 


17. NOV 1999 




Absendedatum 

(T ag/Monat/Jahr) 15/11/1 999 


Aktenzeichen des Anmeiders Oder Anwalts J 

991016wo 


WEITERES VORGEHEN siehe Punkte 1 und 4 unten 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 99/03287 


Internationales Anmeldedatum 
(Tag/Monat/Jahr) 12/05/1999 


Anmelder 

STUDIENGESELLSCHAFT KOHLE MBH 



1 - S] 06171 An melder wird mitgeteilt daB der internationaie Recherchenbericht erstellt wurde und ihm hiermit ubermittelt wird. 
Einreichung von Anderungen und einer Erklarung nach Artikel 19: 

Der Anmelder kann auf eigenen Wunsch die Anspruche der internationalen Anmeldung andern (siehe Regel 46): 
Bis wann sind Anderungen einzureichen? 

Die Frist zur Einreichung solcher Anderungen betragt ublicherweise zwei Monate ab der Obermittlung des 
internationaien Recherchenberichts; weitere Bnzelheiten sind den Anmerkungen auf dem Beiblatt zu entnehmen. 

Wo sind Anderungen einzureichen? 

Unmittelbar beim internationalen Buro der WIPO, 34. CHEMIN des Colombettes, CH-1 21 1 Genf 20 
Telefaxnr.: (41-22) 740.14.35 

Nahere Hinweise sind den Anmerkungen auf dem Beiblatt zu entnehmen. 

2. Q Dem Anmelder wird mitgeteilt, da3 kein internationaier Recherchenbericht erstellt wird und daB ihm hiermit die Erklaruna nach 
Artikel 17(2)a) ubermittelt wird. * 



3. 



| I Hinsichtlich des Widerspruchs gegen die Entrichtung einer zusatziichen Gebiihr (zusatzlicher Gebuhren) nach Reqel 40 2 wird 
' — 1 dem Anmelder mitgeteilt daB 

rn der Widerspruch und die Entscheidung hieruber zusammen mit seinem Antrag auf Obermittlung des Wortlauts sowohl des 
— Widerspruchs als auch der Entscheidung hieruber an die Bestimmungsamter dem Internationalen Buro ubermittelt worden 
sind. 



□ 

4. Wei teres Vorgehen 



noch keine Entscheidung iiber den Widerspruch voiiiegt: der Anmelder wird benachrichtigt sobald eine Entscheiduna 
getroffen wurde. * 

Der Anmelder wird auf folgendes aufmerksam gemacht 



n . a .? h Ablauf von 18 Monaten sett dem Prioritatsdatum wird die internationaie Anmeldung vom Internationalen Buro veroffenu 

sr auf einen sp&teren Zeitpunkt verschieben, so muB gemaB Regel 90 .1 



,icht - w Ms der Anrnelder die Veroffentlichung verhindern Oder aui emen spaieren z.eupunKt verscnieoen. so muB gemaB Regel 90 ~1 
bzw. 90r .3 vor AbschluB der technischen Vorbereitungen fur die internationaie Veroffentlichung eine ErklaVung uber die Zurucknah- 
me der internationaien Anmeldung Oder des Priori tatsanspruchs beim Internationalen Buro eingehen. 

Innerhalb von 19 Monaten seit dem Prioritatsdatum ist ein Antrag auf internationaie voriaufige Prufung einzureichen wenn der 
Anmelder den Eintrttt in die nationale Phase bis zu 30 Monaten seit dem Prioritatsdatum (in manchen Amtern soqar noch lanaer) 
verschieben mochte. y ' 

Innerhalb von 20 Monaten seit dem Prioritatsdatum muB der Anmelder die fur den Eintritt in die nationale Phase vorgeschriebenen 
Handlungen vor alien Bestimmungsamtern vornehmea die nicht innerhalb von 19 Monaten seit dem Prioritatsdatum in der 
Anmeldung Oder einer nachtraglichen Auswahlerkiarung ausgewahlt wurden Oder nicht ausgew&hlt werden konnten da fur sie 
Kapitel II des Vertrages nicht verbindlich ist. 



Name und Postanschrift der InternationaJen Recherchenbehfirde 

Europaisches Patentamt P.B. 5818 Patentlaan 2 
-III NL-2280 HV Rijswijk 

sDIl Tel. (+31-70) 340-2040. Tx. 31 651 epo nl. 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Bevollmachtigter Bediensteter 

Patrick Gehl 



Formblatt PCT/ISA/220 (Juli 1998) 



(Siehe Anmerkungen auf Beiblatt) 



ANMI 



ERKUNGEN ZU FORMBLATT PCT/ISA/220 

? 

Diese Anmerkungen aollen grundlegende Hinweise zur Einreichung von Anderungen gemaG Artikel 19 geben. Dioaen Anmerkungen 
liegon die Erfordernisse dea Vertrags Ober die intomationalo Zusammenartteit auf dem Gebiet des Patentwesens (PCT), der AusfOhrungs- 
ordnung und der Verwattungsrichtlinien zu diesem Vertrag zugrunde. Bei Abweichungen rwrachen diesen Anmerkungen und 
obengenannten Texten sind letztere maflgebend. Nahere Einzelheiten sind dem PCT-Leitfaden fur Anmeldor, einer Veroffentlichung der 
WIPO, zu entnehmen. 

Die in diesen Anmerkungen verwendeten Begriffe "Artiker, *Regel' und ■Abschnitt" beziehen sich jeweils auf <fe Bestimmungen des 
PCT- Vertrags, der PCT-Ausfuhrungsordnung bzw. der PCT-Verwaltungsrichtlinien. 



hinweise zu Anderungen gemAss artikel 19 



Nach Erhait dea intemationalen Recherchenberichts hat der Anmelder die Moglichkeit, einmaJ die AnsprOche der international en 
Anrneldung zu andem. Ea tat jedoch zu betonen, dafl, da aile Teile der intemationalen Anmeldung (AnsprOche, Beschretbung und 
Zeichnunaen) wan rend des intemationalen vorlaufigen PrOfungsverf ahrens geandert werden konnen, norrneJerweise keine Notwendigkeit 
besteht, Anderungen der Anspruche nach Artikel 1 9 einzureichen, au&er wenn der Anmefder z.B. zum Zwecke eines vorlaufigen 
Schutzea die Veroffentlichung cfieser Anspruche wunscht oder ein anderer Grund fOr eine Anderung der AnsprOche vor threr intemationa- 
len Veroffentlichung vorliegt. Weiterhin ist zu beachten, daO ein voriaufiger Schutz nur in oinigon St a ate n erhaltlioh iat 



Welche Telle der intemationalen Anmeldung konnen geandert werden? 

Im Rahmen von Artikel 19 konnen nur die AnsprOche geandert werden. 

In der intemationalen Phase konnen die AnsprOche auch nach Artikel 34 vor der mit der intemationalen vorlaufigen PrOfung beauf- 
tragten Be horde geandert (oder nochmals geandert) werden. Die Beschreibung und cfie Zeichnungen konnen nur nach Artikel 34 
vor der mit der intemationalen vorlaufigen PrOfung beauftragten Behorde geandert werden. 

Beim Eintritt in ole nationaJe Phase konnen alle Teile der inter nationaien Anmeldung nach Artikel 28 oder gegebenenfaJIs Artikel 
41 geandert werden. 



Bis wann sind Anderungen einzureichen? 

Innerhalb von zwei Monaten ab der Gbermrttlung des intemationalen Recherchenberichts oder innerhalb von sechzehn Monaten ab 
dem Prioniatsdatum. je nach dem, welche Frist spater ablauft. Die Anderungen gotten jedoch als rechtzeitig eingereicht, wenn sie 
dem Intemationalen BOro nach Ablaut der maflgebenden Frrst, aber noch vor AbschluS der technischen Vorberertungen fQr <fie 
Internationale Veroffentlichung (Reg el 46.1) zugehen 



Wo sind die Anderungen nleht elnzurelchen? 

Die Anderungen konnen nur beim Intemationalen BOro, nicht aber beim AnmekSeamt oder der Intemationalen Recherchenbehorde 
eingereicht werden (Regel 46.2). 

Falls ein Antrag auf intemationale vorfaufige PrOfung eingereicht wurdeAvird, sie he unten. 



In w etcher Form konnen Anderungen erfolgen? 

Eine Anderung kann erfolgen durch Streichung einea oder mehrerer ganzer Anspruche, durch HinzufOgung eines Oder mehrerer 
neuer Anspruche oder durch Anderung des Wortlauts eines oder mehrerer Anspruche in der eingereichten Fassung. 

FOr jedes Anspruchsblatt, das sich auf grund einer oder mehrerer Anderungen von dem ursprOnglich eingereichten Blatt 
unteracheidet, ist ein Ersatzblatt einzureichen. 

Alle AjTspruche, die auf einem Ersatzblatt erscheinen, sind mit arabischen Ziffem zu numerieren. Wird ein Anspruch gestrichen, so 
brauchen, die anderen AnsprOche nicht neu numeriert zu werden. Im Fall einer Neunumerierung sind die AnsprOche fortlaufend zu 
numeneren (Verwattungsrichtlinien, Abschnitt 205 b)). 

Die Anderungen sind In der Sprache abzufassen, In der dlelnternatlonale Anmeldung verdffentJicht wird. 



Welche Unterlagen sind den Anderungen beizutOgen? 
Begleitschreiben (Abschnitt 205 b)): 

Die Anderungen sind mit einem Begleitschreiben einzureichen. 



Das Begleitschreiben wird nicht zusammen mrt der intemationalen Anmeldung und den geanderten AnsprOchen veroffentficht Es 
ist nicht zu verwechseln mit der "ErWarung nach Artikel .1 9(1 )• (siehe unten, •ErWarung nach Artikel 1 9 (1 )•). 

D £* Bo f r ** tscnr ^ b «« *«* nach Wahl des Anmelders In englischer oder franzoslscher Sprache abzufassen. Bel engllschspra- 
chlgen Intemationalen Anmeldungen Ist das Begleitschreiben aber ebenfalls In englischer, bei franzdslschsprachlgen Inter- 
natlonalen Anmeldungen In franzoslscher Sprache abzufassen. 



Anmerkungen zu Formblatt PCT/ISA/220 (Blatt 1) (Januar 1994) 

BNSDOCID: <XSISA220NODEP4 J_> 



rkdK 



ANMERKUNGEN ZU FORMBLATT PCT/ISA/220 (Fortsetzung) 

lm Begteitschreiben sind die Unterschiede zwischen den AnsprOchen in der eingereichten Fassung und den geanderten AnsprOchen 
anzugeben. So iat insbesondere zu jedem Anspnjch in der intemationalen Anmeldung anzugeben (gleichlautende Angaben zu 
verschiedenen Anspruchen kdnnen zusammengefaftt werden), ob 

i) der Anspruch unverandert rst; 

ii) der Anspruch gestrichen word en ist; 
iii*) der Anspruch neu ist; 

rv) der Anspruch einen oder mehrere AnsprOche in der eingereichten Fassung ersetzt; 

v) der Anspruch auf die Teilung eines Anspruchs in der eingereichten Fassung zuruckzufuhren ist. 

tm folgenden sind Belsplele angegeben, wie Anderungen irn Begleftachrelben zu eri a ut em sind: 

1. [Wenn anstelle von ursprOnglich 48 Anspruchen nach der An de rung einiger AnsprOche 51 AnsprOche existieren]: 

'Die Anspruche 1 bis 29, 31 , 32, 34, 35, 37 bis 48 warden durch geanderte AnsprOche gieicher Numerierung ersetzt* AnsprOche 
30, 33 und 36 unverandert; neue AnsprOche 49 bis 51 hinzugefOgt.* 

2. (Wenn anstelle von ursprOnglich 15 Anspruchen nach der An de rung alter AnsprOche 1 1 Anspruche existieren]: 
'Geanderte AnsprOche 1 bis 1 1 treten an die Stefle der AnsprOche 1 bis 1 5." 

3. [Wenn ursprOnglich 1 4 AnsprOche ewstierten und die Anderungen darin best e hen, da 6 einige Anspruche gestrichen werdsn und 
neue Anspruche hinzugefOgt werden]: 

AnsprOche 1 bis 6 und 1 4 unverandert; AnsprOche 7 bis 13 gestrichen; neue AnsprOche 15, 16 und 1 7 hinzugefOgfOder" An- 
spruche 7 bis 13 gestrichen; neue. AnsprOche 15, 16 und 17 hinzugefOgt; aile Obrigen Anspruche unverandert." 

4. [Wenn verschiedene Art en von Anderungen durchgefOhrt werden]: 

•AnsprOche 1-10 unverandert; AnsprOche 11 bis 13, 18 und 19 gestrichen; AnsprOche 14, 15 und 16 durch geanderten An- 
spruch 1 4 ersetzt; Anspruch 1 7 in geanderte AnsprOche 1 5 t 1 6 und 1 7 unterteilt; neue AnsprOche 20 und 21 hinzugefOgt.* 

-Erktfrung nach Artikel 19(1)- (Regel 46.4) 

Den Anderungen kann eine ErWarung beigefOgt werden, mit der die Anderungen eriautert und ihre Auswirkungen auf die 
Beschreibung und die Zeichnungen dargelegt werden (die nicht nach Artikel 19 (1) geandert werden konnen). 

Die ErWarung wird zusammen mit der intemationalen Anmeldung und den geanderten AnsprOchen veroffentlicht. 
Sie ist In der Sprache abzufassen, in der die intemationalen Anmeldung veroffentlicht wird. 

Sie muB kurz gehatten sein und darf, wenn in englischer Sprache abgefaBt oder ins Englische Obersetzt. nicht mehr als 500 
Worter umfassen 

Oie ErWarung ist nicht zu verwechseln mit dem Begleitschreiben, das auf de Unterschiede zwischen den AnsprOchen in der 
eingereichten Fassung und den geanderten Anspruchen hinweist, und ersetzt letzteres nicht. Sie ist auf einem gesonderten Blatt 
emzureicnen und in der Uberschrift als solche zu kennzeichnen, vorzugsweise mit den Worten "ErWarung nach Artikel 19 (1)". 

Die ErWarung darf keine herabsetzenden AuBerungen uber den intemationalen Recherchenbericht oder de Bedeutung von in dem 
Bencht angefuhrten Verofferrtlichungen enthaJten. Sie darf auf im intemationalen Recherchenbericht angefOhrte Veroffentlichun- 
nehm ***** 8men bestimrrrten Anspruch beziehen, nur im Z us am men hang mit einer Anderung deses Anspruchs Bezug 

Auswirkungen eines beretts gesteitten Ant rags auf Internationale voriairflge PrOfung 

Ist zum Zeitpunkt der Einreichung von Anderungen nach Artikel 19 bereits ein Antrag auf intemationaie vortaufige PrOfung 
gestellt worden, so sollte der Anmelder in seinem Interesse gleichzertig mit der Einreichung der Anderungen beim Internation alen 
BOro auch eine Kopie der Anderungen bei der mrt der intemationalen voriaufigen PrOfung beauftragen Behorde einreichen (siehe 
Regel 62.2 a), erster Satz). v 

Auswirkungen von Anderungen hlnslchtllch der Obersetzung derintemationalen Anmeldung belm Elntritt In die 
nationals Phase 

Der Anmelder wird darauf hingewiesen, da8 bei Eintritt in oie nationale Phase moglicherweise anstatt oder zusatzlich zu der Ober- 
setzung der Anspruche in der emgerewhten Fassung eine Obersetzung der nach Artikel 19 geanderten AnsprOche an de 
bestimmten/ausgewahtten Amter zu ubermitteln ist. 

Nahere Einzeiheiten uber die Erfordemisse jedes bestimmten/ausgewahlten Amts sind Band II des PCT-Leitfadens fur Anmelder 
zu entnehmen. 



Anmerkungen zu Formblatt PCT/ISA/220 (Blatt 2) (Januar 1994) 

BNSDOCI0: <XSlSA220NODEP4 J_> 



VERTR UBER DIE INTERNATIONALE ZlVAMM EN ARBEIT 
AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regeln 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 

991016wo 



WEITERES 
VORGEHEN 



siehe Mitteilung uber die Ubermittlung des internationalen 
Recherchenberichts (Formblatt PCT/lSA/220) sowie, soweit 
zutreffend, nachstehender Punkt 5 



Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 99/03287 



Internationales Anmeldedatum 
(Tag/Monat/Jahr) 

12/05/1999 



(Fruhestes) Prioritatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

16/05/1998 



Anmelder 



STUDIENGESELLSCHAFT KOHLE MBH 



Dieser international Recherchenbericht wurde von der Internationalen Recherchenbehdrde erstellt und wird dem Anmelder gema73 
Artikel 18 ubermittelt Eine Kopie wird dem International Buro ubermittelt 

Dieser internationale Recherche nbericht umfafct insgesamt _4 Blatter. 

PH Daruber hinaus liegt ihm jeweiis eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1. Grundlage des Berichts 

a. Hinsichtlich der Sprache ist die internationale Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden. in der sie eingereicht wurde. sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

I I Die internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde eingereichten Obersetzung der internationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 

I I in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist. 

I | zusammen mit der internationalen Anmeldung in compute rlesbarer Form eingereicht worden ist 

I I bei der Behorde nachtraglich in schriftiicher Form eingereicht worden ist. 

I I bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

I I Die ErklSrung, daf3 das nachtraglich eingereichte schriftliche SequenzprotokoM nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

I I Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfaGten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprechen 
wurde vorgelegt 

2 ' CD Bestimmte Anspruche haben sich als nicht recherchierbar erwiesen (siehe Feld I). 
3 - (ZD Mangelnde Einheitlichkeit der Ertlndung (siehe Feld II). 



4. Hinsichtlich der Bezeichnung der Ertlndung 

PH w ' r d der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
| | wurde der Wortlaut von der Behorde wie folgt festgesetzt 



5. Hinsichtlich der Zusammen fassung 

| | wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld 111 angegebenen Fassung von der Behdrde festgesetzt Der 
1 * I Anmelder kann der Behorde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 
Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 



6. 



Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mit der Zusammenfassung zu verdffentHchen: Abb. Nr. 1 
| | wie vom Anmelder vorgeschlagen 

PH weil der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat 
I I weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet 



keine der Abb. 



Formblatt PCT/ISA/210 (Blatt 1) (Juli 1998) 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 99/03287 



Feid ill 



WORT LA UT DER ZUSAMMENFASSUNG (Fortsetzung v n Punkt 5 auf Blatt 1) 



Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur nasschemi schen Herstel- 
lung von aus einer Vielzahl von Feststoffen bestehenden Materialbibl iotheken, 
wobei die Feststoffe aus Reaktionsmi schungen in Mikroreaktionskammern auf 
einer Bodenplatte abgeschieden werden, die zugleich als Bi Ibiothekssubstrat 
dient. Je nach Wahl des Materials fur das Bi Ibiothekssubstrat konnen die 
Feststoffe anschl iessend untersucht werden, z.B. durch ref lektierende oder 
durchdri ngende Mikrobereichrontgenstrahlung. 

Vorzugsweise besteht der Reaktor aus einem zyl indri schen Druckbehal ter aus 
Stahl mit einer Si 1 izium-Einkristall scheibe als Bibl iothekssubstrat. Durch 
Schrauben wird auf diesen Si-Einkri stal 1 scheiben eine Stahlplatte mit Teflon- 
Einsatz gepresst, deren Bohrungen die Reaktionsraume darstellen. 



Formblatt PCT/ISA/210 (Fortsetzung von Blatt 1 (2))(Juli 1998) 



epa/epo/oeb Eur paisches Europ an Office europeen 

® 089% 2 399 M 0 nChen Pat ntamt Patent Office des brevets 

Tx 523 656 epmu d 
Fax 089/2399-4465 



EPA/EPO/OEB • D-80298 Munchen 



Alek von Kreisler 
Deichmannhaus am Hauptbahnhof 
50667 Koln 



Nr. der Anmeldung / Application No. / Demande de brevet n° 



PCT/EP99 / 0 3 2 8 7 



Tag des Eingangs / Date of receipt / Date de reception 

12.05.1999 



Zeichen des Anmelders / Vertreters - Applicant / Representative 
ref. No. - Reference du demandeur ou du mandataire 

991016wo AvK/eo 



Anmelder/Applicant/Demandeur :StudiengesellSChaft Kohle mbH Datum / Date 1 2 . 05 . 1 999 
Empfangsbescheinigung / Receipt for documents / Recepisse de documents 

Das Europaische Patentamt bescheinigt hiermit den Empfang folgender Dokumente : 
The European Patent Office hereby acknowledges the receipt of the following : 
L'Office europeen des brevets accuse reception des documents indiques ci-dessous : 



A. Internationale Anmeldung / International 

application / Demande Internationale 



^ 5Z[ Antrag / Request / Requete 



Stuckzahl / No. of 
copies / Nombre 
d'exemplaires 



Beschreibung (ohne Sequenzprotokollteil 
Description (excluding sequence listing part) 
Description (sauf partie reservee au listage 
des sequences) 

l^l Patentanspruche / Claim(s) / Revendication(s) 

(3 Zusammenfassung / Abstract / Abrege 

£s§] Zeichnung(en) / Drawing(s) / Dessin(s) 

Sequenzprotokollteil der Beschreibung 

I I Sequence listing part of description 

Partie de la description reservee au listage 

des sequences 

| | Beigefugte Unterlagen / Accompanying 
items / Elements joints 

B. Beigefugte Dokumente / Accompanying 
documents / Documents joints 



Blatt fur die Gebuhrenberechnung 
Fee calculation sheet 
Feuille de calcul des taxes 



Gesonderte unterzeichnete Vollmacht 

M Separate signed power of attorney 
Pouvoir distinct signe 



□ 



□ 



□ 



□ 



Kopie der allgemeinen Vollmacht 
Copy of general power of attorney 
Copie du pouvoir general 

Prioritatsbeleg(e) 
Priority document(s) 
Document(s) de priorite 

Gesonderte Angaben zu hinterlegten 
Mikroorganismen oder anderem biologischen 
Material 

Separate indications concerning deposited micro- 
organism or other biological material 
Indications separees concernant des micro- 
organismes ou autre material biologique deposes 

Protokoll der Nucleotid- und/oder 
Aminosauresequenzen in computerlesbarer Form 
Nucleotide and/or amino acid sequence listing in 
computer readable form 

Listage des sequences de nucleotides ou d'acides 
amines sous forme dechiffrable par ordinateur 



Abbuchungsauftrag 
Debit order 
Ordre de debit 

Scheck 
Cheque 
Cheque 



Wahrung/Currency/Monnaie 
Betrag/Amount/Montant 



AusfuHung freigestellt/ 
Optionai/facultatif 



Sonstige Unterlagen (einzeln auffuhren) 

Other documents (specify) 

Autres documents (preciser) -fori** 



5 
o 



Die genannten Unterlagen sind am oben genannten Tag eingegangen. Die in der KontroHiste (Feld VIII) des PCT- 
Antragsformulars RO/101 angegebenen Blattzahlen wurden bei Eingang nicht gepruft. Die Anmeldung hat die ebenfalls oben 
angefuhrte Anmeldenummer erhalten / The said items were received on the date indicated above. No check was made on 
receipt that the number of sheets indicated in the check list (box VIII) of the PCT Request Form RO/101 were correct. The 
application has been assigned the above-indicated application number / Les documents mentionnes ont ete regus a la date 
indiquee. Inexactitude du nombre de feuilles indique au bordereau (cadre VIII) du formulaire de requeue PCT RO/101 n'a pas ete 
controlee lors du depfit. I_e numero figurant ci-dessus a ete attribue a la ^T^Uiilfr filfi ^ r ^^ t 



Unterschrift / Amtsstempel / Signature / Official Stamp / Signature / Cachet 




rfficTeT 



Europaisches Patentamt 
European Patent Office 
Office europeen cWsJbrevets 
Q D-80298 Muacner 

RDtSalvo^ 



PCT 



ANTRAG 



Der Unterzeichnete beantragt, da6 die vorliegende 
Internationale Anmeldung nach dem Vertrag uber die 
internationale Zusammenarbeit auf dem Gebiet des 
Patentwesens behandelt wird. 



Vom Anmeldeamt auszufullen 



Internationales Aktenzeichen 



Internationales Anmeldedatum 



Name des Anmeldeamts und "PCT International Application" 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts (falls gewunscht) 
(max. 12 Zeichen) 9 9 1 0 1 6 WO AvK / eo 



Feld Nr. I BEZEICHNUNG DER ERFINDUNG Kombinator isches Verfahren zur Her- 
stellung und Charakterisierung von kristallinen und amorphen Mate- 
rialbibliotheken im Mikrogramm-MaBstab 



Feld Nr. II ANMELDER 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorrtame: beijwistischen Personen vollstandige amtliche Bezeichnung. 
Bei der Anschrift sind die Postleiizahl und der Name des Stoats anzugeben Der in diesem Feld in der 
Anschrift angegebene Stoat ist der Stoat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein 
Stoat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist) 

Studiengesellschaf t Kohle mbH 
Kaiser-Wilhelm-Platz 1 
D-45470 Mulheim/Ruhr 



□ Diese Person ist 
gleichzeitig Erfinder 



Telefonnr.: 



Telefaxnr.: 



Fcmschreibnr.: 



Staatsangehorigkeit (Staat): 



DE 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 
DE 



furfolgendeStaaten: 



□ 



mungsstaaten 



Salle Bestimmungsstaaten mit Ausnahms I I nurdie Vereinigten I I die im Zusatzfeld 
der Vereinigten Staaten von Amerika | | Staaten von Amerika " | | angegebenen Staaten 



Feld Nr. in WEITERE ANMELDER UND/ODER (WEITERE) ERFINDER 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; beijwistischen Personen vollstandige amtliche Bezeichnung 
Bei der Anschrift sind die Postleiizahl und der Name des Stoats anzugeben. Der in diesem Feld in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein 
Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

MAIER, Wilhelm-Friedrich 
Kaiser-Wilhelm-Platz 1 
D-45470 Mulheim/Ruhr 


Diese Person ist: 
| | nur Anmelder 

| x| Anmelder und Erfinder 

| I nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 
I— J angekreuzt, so sind die nachstehenden 
Angaben nicht notig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 



Diese Person ist Anmelder i 1 alle Bestim- 

furfolgendeStaaten: | | 



□ alle Bestimmungsstaaten mil Ausnahme 
der Vereinigten Staaten von Amerika 



fx! nurdie Vereinigten I I die im Zusatzfeld 
I | Staaten von Amerika | ! angegebenen Staaten 



| x| Weitere Anmelder und/oder (weitere) Erfinder sind auf einem Fortsetzungsblatt angegeben. 



Feld Nr. IV ANWALT ODER GEMEINSAMER VERTRETER; ODER ZUSTELLANSCHRIFT 



Die folgende Person wird hiermit bestellt/ist bestellt worden, um flir den (die) Anmelder p— i Anwalt 
vor den zustandigen internationalen Behorden in folgender Eigenschaft zu handeln als: I — tl 



j — j gememsamer 



Vertreter 



Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; beijwistischen Personen vollstandige amtliche 
Bezeichmmg. Bei der Anschrift sind die Postleiizahl und der Name des Stoats 
anzugeben.) 

VON KREISLER Alek 
Deichmannhaus am Hauptbahnhof 
D-50667 Koln 



Telefonnr.: 

0221/91 65 20 



Telefaxnr.: 

0221/13 42 97 



Femschreibnr.: 



□ 



Zusteilan sen rift: Dieses kastchen ist anzukreuzen, wenn kein Anwalt oder gemeinsamer Vertreter bestellt ist und statt dessen im 
obigen Feld eine spezielle Zustellanschrift angegeben ist. 



FormbIattPCT/RO/101 (Blatt l)(Juli 1998) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 




Blatt Nr. 



Fortsetzung von Feld Nr. Ill WEITERE ANMELDER UND/ODER (WEITERE) ERFINDER 


Wird keines der folgenden Felder benutzt, so sollte dieses Blatt dem Antrag nicht beigefugt werden. 


Name und Anschrift: (Familienname, Vomame: beijuristischen Personen vollstdndige amtliche Bezeichnung. 
Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben. Der in diesem Feld in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein 
Stoat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

KLEIN , Jens 

Kaiser-Wilhelm-Platz 1 
D-45 470 Mulheim/Ruhr 


Diese Person ist: 
| | nur Anmeider 

| x | Anmeider und Erfinder 

1 | nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 

1 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nicht notig) 


Staatsangehorigkeit (Staat): 

DE 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 

DE 


Diese Person ist Anmeider i | alle Bestim- | 1 alleBestimmungsstaatenmitAusnahme x nurdie Vereinigten | ] die im Zusatzfeld 

fiirfolgende Staaten: | | mungsstaaten I | der Vereinigten Staaten von Amerika A Staaten von Amerika 1 1 angegeben en Staaten 


Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; beijuristischen Personen vollstdndige amtliche Bezeichnung. 
Bex der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben. Der in diesem Feld in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein 
Staat aes Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

LEHMANN, Christian 
Kaiser-Wilhelm-Platz 1 
D-45470 Mulheim/Ruhr 


Diese Person ist: 
| | nur Anmeider 

| x | Anmeider und Erfinder 

| I nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 

I 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nicht notig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): j-) g 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 


Diese Person ist Anmeider i 1 alle Bestim- | 1 alleBestimmungsstaatenrnitAusnahme nur die Vereinigten 1 | die im Zusatzfeld 

fur folgende Staaten: | [mungsstaaten | | der Vereinigten Staaten von Amerika x Staaten von Amerika | | angegebenen Staaten 


Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; beijuristischen Personen vollstdndige amtliche Bezeichnung. 
Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben. Der in diesem Feld in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein 
Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 

SCHMIDT , Hans-Werner 
Kaiser-Wilhelm-Platz 1 
45470 Mulheim/Ruhr 


Diese Person ist: 
| | nur Anmeider 

| x | Anmeider und Erfinder 

1 | nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 

1 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nicht notig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): 

DE 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): 

DE 


Diese Person ist Anmeider i 1 alle Bestim- [ 1 alleBestimmungsstaatenmitAusnahme [ "| nurdie Vereinigten | | die im Zusatzfeld 

fur folgende Staaten: [ (mungsstaaten 1 1 der Vereinigten Staaten von Amerika 1 X Staaten von Amerika | | angegebenen Staaten 


Name und Anschrift: (Familienname, Vorname; beijuristischen Personen vollstdndige amtliche Bezeichnung. 
Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats anzugeben. Der in diesem Feld in der 
Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein 
Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist.) 


Diese Person ist: 
| | nur Anmeider 

| | Anmeider und Erfinder 

1 | nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 

1 1 angekreuzt, so sind die nachstehenden 

Angaben nicht notig.) 


Staatsangehorigkeit (Staat): 


Sitz oder Wohnsitz (Staat): . 


Diese Person ist Anmeider i 1 alle Bestim- 1 1 alleBestimmungsstaatenmitAusnahme | 1 nurdie Vereinigten 1 1 die im Zusatzfeld 

fiirfolgendeStaaten: | | mungsstaaten I 1 der Vereinigten Staaten von Amerika | | Staaten von Amerika | | angegebenen Staaten 


| | Weitere Anmeider und/oder (weitere) Erfinder sind auf einem zusatzlichen Fortsetzungsblatt angegeben. 



Formblatt PCT/RO/101 (Fortsetzungsblatt) (Juli 1998) Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 

I 



Blatt Nr. . . 3. , 



Feld Nr. V BESTIMMUNG VON STAATEN 



Die folgenden Bestimmungen nach Regel 4.9 Absatz a werden hiermit vorgenommen 
mufi angekreuzt werden) : 



(blue die entsprechenden Kastchen ankreuzen; wenigstens ein Kastchen 



Regionales Patent 

□ AP ARIPO-Patent: GH Ghana, GM Gambia, KE Kenia, LS Lesotho, MW Malawi, SD Sudan, SZ Swasiland, 

UG Uganda, ZW Simbabwe und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des Harare-Protokolls und des PCT ist 

□ EA Eurasisches Patent: AM Armenien, AZ Aserbaidschan, BY Belarus, KG Kirgisistan, KZ Kasachstan, MD Republik 

Moldau, RU Russische Foderation, TJ Tadschikistan, TM Turkmenistan und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des 
Eurasischen Patentiibereinkommens und des PCT ist 
E3 EP Europaisches Patent: AT Osterreich, BE Belgien, CH und LI Schweiz und Liechtenstein, CY Zypern, 
DE Deutschland, DKDanemark, ES Spanien, FI Finnland, FR Frankreich, GB Vereinigtes K6nigreich,GR Griechenland, 
IE Irland, IT Italien, LU Luxemburg, MC Monaco, NL Niederlande, PT Portugal, SE Schweden und jeder weitere Staat' 
der Vertragsstaat des Europaischen Patentiibereinkommens und des PCT ist 

□ OA OA Pi-Pa ten t : BF Burkina Faso, BJ Beni n, CF Zentralafrikan ische Republ ik,CG Kongo, CI Cote d ' I voire, CM Kamerun, 

GA Gabun, GN Guinea, ML Mali, MR Mauretanien, NE Niger, SN Senegal, TD Tschad, TG Togo und jeder weitere 
Staat, der Vertragsstaat der OAPI und des PCT ist (falls erne andere Schutzrechtsart oder ein sonstiges Verfahren gewiinscht wird, bitte 
auf der gepunkteten Linie angeben) 

Nationales Patent (falls eine andere Schutzrechtsart oder ein sonstiges Verfahren gewiinscht wird, bitte auf der gepunkteten Linie angeben): 



□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 

□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
13 
□ 
□ 
□ 

□ 
□ 
□ 
□ 
□ 



cu 
cz 

DE 

DK 

EE 

ES 

FI 

GB 

GE 

GH 



HU 

ID 

IL 

IS 

JP 

KE 

KG 



AL Albanien 

AM Armenien 

AT Osterreich 

AU Australien 

AZ Aserbaidschan 

BA Bosnien-Herzegowina . . . 

BB Barbados 

BG Bulgarien 

BR Brasilien 

BY Belarus 

CA Kanada 

CH und LI Schweiz und Liechtenstein 

CN China 

Kuba 

Tschechische Republik 

Deutschland 

Danemark 

Estland 

Spanien 

Finnland 

Vereinigtes Konigreich 

Georgien 

Ghana 

GM Gambia 

GW Guinea-Bissau 

HR Kroatien 

Ungarn 

Indonesien 

Israel 

Island 

Japan 

Kenia 

Kirgisistan 



KP Demokratische Volksrepublik Korea 



KR 
KZ 
LC 
LK 
LR 



Republik Korea 
Kasachstan . . . 
Saint Lucia 
Sri Lanka 
Liberia 



□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 

□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 

□ 
□ 
□ 
□ 

Kastchen fur die Bestimmung von Staaten (fur die Zwecke eines 
nationalen Patents), die dem PCT nach der Veroffentlichung 
dieses Formblatts beigetreten sind: 

□ 

□ 



LS Lesotho 

LT Litauen 
LU Luxemburg 
LV Lettland 

MD Republik Moldau 

MG Madagaskar : 

MK Die ehemalige jugoslawische Republik 

Mazedonien 

MN Mongolei 

MW Malawi 

MX Mexiko 

NO Norwegen 

NZ Neuseeland 

PL Polen 

PT Portugal 

RO Rumanien' 

RU Russische Foderation 

SD Sudan- 
SE Schweden 
SG Singapur 

SI Slowenien 

SK Slowakei 

SL Sierra Leone 

TJ Tadschikistan 

TM Turkmenistan 

TR Tilrkei 

TT Trinidad und Tobago 

UA Ukraine 

UG Uganda 

US Vereinigte Staaten von Amerika 



UZ 
VN 
YU 
ZW 



Usbekistan 
Vietnam . . . 
Jugoslawien 
Simbabwe . 



Erklarung bzgl. vorsorglicher Bestimmungen: Zusatzlich zu den oben genannten Bestimmungen nimmt der Anmelder nach 
Regel 4.9 Absatz b auch alle anderen nach dem PCT zulassigen Bestimmungen vor mit Ausnahme der im Zusatzfeld genannten 
Bestimmungen, die von dieser Erklarung ausgenommen sind. Der Anmelder erklart, dafi diese zusatzlichen Bestimmungen unter 
dem Vorbehalt einer Bestatigung stehen und jede zusatzliche Bestimmung, die vor Ablauf von 15 Monaten ab dem Prioritatsdatum 
nicht bestatigt wurde, nach Ablauf dieser Frist als vom Anmelder zuriickgenommen gilt (Die Bestatigung einer Bestimmung 
erfolgt durch die Einreichung einer Mitteilung. in der diese Bestimmung angegeben wird, und die Zahlung der Bestimmungs- und 
der Bestatigungsgebuhr. Die Bestatigung mufi beim Anmeldeamt innerhalb der Frist von 15 Monaten eingehen.) 



Formblatt PCT/RO/101 (Blatt 2) (Juli 1998) 



Siehe Anmerkungen zu dies em Antragsformular 



BlattNr. ...4'. 



Zusatzfeld Wird dieses Zusatzfeld nicht benutzt, so sollte dieses Blatt dem Antrag nicht beigefugt werden. 



I . Wenn der Platz in einem Feld nicht fur alleAngaben ausreicht: In diesem Fall schreiben Sie "Fortsetzung von FeldNr. ..." [Nummer 
des Feldes angeben ] und machen dieAngaben entsprechend der in dem Feld, in dem der Platz nicht ausreicht, vorgeschriebenen Art und 
Weise, insbesondere: 

(i) Wenn mehr als zwei Anmelder und/oder Erfinder vorhanden sind und kein "Fortsetzungsblatt " zur Veffugung stent: in diesem 
Fall schreiben Sie "Fortsetzung von Feld Nr. Ill" und machen fur jede weitere Person die in Feld Nr. Ill vorgeschriebenen 
Angaben. Der in diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder Wohnsitzes des Anmelders. sofern 
nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes angegeben ist. 

(ii) Wenn in Feld Nr. II oder III die Angabe "die im Zusatzfeld angegebenen Staaten" angekreuzt ist: In diesem Fall schreiben Sie 
' Fortsetzung von Feld Nr. II", 'Fortsetzung von Feld Nr. Ill " bzw. 'Fortsetzung von Feld Nr. II und Nr. Ill" undgeben den Namen 
des Anmelders oder die Namen der Anmelder an und neben jedem Namen den Staat oder die Staaten (und/oder ggf. ARIPO-, 
eurasisches, europdisches oder OAPI-Patent), fur die die bezeichnete Person Anmelder ist. 

(Hi) Wenn der in Feld Nr. II oder III genannte Erfinder oder Erfinder/Anmelder nicht fur alle Bestimmungsstaaten oder fur die 
Vereinigten Staaten von Amerika als Erfinder benannt ist: In diesem Fall schreiben Sie "Fortsetzung von Feld Nr. IF', 
"Fortsetzung von Feld Nr. Ill" bzw. "Fortsetzung von Feld Nr. II und Nr. Ill " undgeben den Namen des Erfinders oder die Namen 
der Erfinder an und neben jedem Namen den Staat oder die Staaten (und/oder ggf ARIP&; : e'urasisches, europdisches oder OAPI- 
Patent), fur die die bezeichnete Person Erfinder ist. 

(iv) Wenn zusdtzlich zu dem Anwalt oder den Anwdlten, die in Feld Nr. IV angegeben sind, weitere Anwalte bestellt sind: In diesem 
Fall schreiben Sie "Fortsetzung von Feld Nr. IV" und machen fur jeden weiteren Anwalt die entsprechenden, in Feld Nr. IV 
vorgeschriebenen Angaben. 

(v) Wenn in Feld Nr. V bei einem Staat (oder bei OAPI) die Angabe "Zusatzpatent" oder "Zusatzzertifikat, 99 oder wenn in FeldNr. V 
bei den Vereinigten Staaten von Amerika die Angabe "Fortsetzung" oder "Teilfortsetzung" hinzugefugt wird: In diesem Fall 
schreiben Sie "Fortsetzung von FeldNc V" und geben den Namen des betreffenden Staats (oder OAPI) an undnach dem Namen 
jedes solchen Staats (oder OAPI) das Aktenzeichen des Hauptschutzrechts oder der Hauptschutzrechtsanmeldung und das Datum 
der Erteilung des Hauptschutzrechts oder der Einreichung der Hauptschutzrechtsanmeldung. 

(vi) Wenn in Feld Nr. VI die Prioritat von mehr als dreifruh eren Anmeldungen beansprucht wird: In diesem Fall schreiben Sie 
"Fortsetzungvon FeldNr. VI" und machen fur jede weitere fruhere Anmeldung die entsprechenden, in FeldNr. VI vorgeschriebenen 
Angaben. 

(vii) Wenn in Feld Nr. VI die fruhere Anmeldung eine ARIPO Anmeldung ist: In diesem Fall schreiben Sie "Fortsetzung von Feld 
Nr. VI" und geben, unter Angabe der Nummer der Zeile, in der die die fruhere Anmeldung betreffenden Angaben gemacht sind, 
mindestens einen Staat an, der Mitglied der Pariser Verbandsubereinkunft zum Schutz des gewerblichen Eigentums ist und fur den 
die fruhere Anmeldung erfolgte. 

2. Wenn, im Hinblick auf die Erklarung bzgL vorsorglicher Bestimmungen in Feld Nr. V t der Anmelder Staaten von dieser Erkldrung 
ausnehmen mochte: In diesem Fall schreiben Sie "Bestimmung(en), die von der Erkldrung bzgL vorsorglicher Bestimmungen 
ausgenommen ist(sind) " und geben den Namen oder den Zweibuchstaben-Code jedes so ausgeschlossenen Staates an. 

3. Wenn der Anmelder fur irgendein Bestimmungsamt die Vorteile nationaler Vorschriften betreffend unsch&dliche Offenbarung oder 
Ausnahmen von der Neuheitsschadlichkeit in Anspruch nimmt: In diesem Fall schreiben Sie "Erkldrung betreffend unschddliche 
Offenbarung oder Ausnahmen von der Neuheitsschadlichkeit" und geben im folgenden die entsprechende &klarung ab. 



iv) zusatzliche Vertreter: Dipl.-Ing. Selting 

Dr. Werner 
Dr. Fues 

Dipl.-Ing. Dallmeyer 
Dipl.-Ing. Hilleringmann 

Dr. Jonsson 
Dr. Meyers 
Dr. Weber 
Dr. Helbing 



Bahnho f s vo rp 1 a t z 1 
De i chmannhau s 
D-50667 Koln 



FormblattPCT/RO/101 (Zusatzblatt) (Juli 1998) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



BlattNr. .5. 



Feld Nr. VI PRIORITATSANSPRUCH 



Weitere Prioritatsanspruche sind im Zusatzfcld angegeben. 



Anmeldedatum 
der friiheren Anmeldung 
(T ag/Monat/Jahr) 


Aktenzeichen 
der friiheren Anmeldung 


1st die friihere Anmeldung eine: 


nationale Anmeldung: 
Staat 


regionale Anmeldung:* 
regionales Amt 


internationale Anmeldung: 
Anmeldeamt 


Zeile(l) 

16. Mai 1998 


198 22 077.4 


DE 

Deutschland 






Zeile (2) 










Zeile (3) 











| I Das Anmeldeamt wird ersucht, eine beglaubigte Abschrift der oben in der (den) Zeile(n) 

bezeichneten friiheren Anmeldung(en) zu erstellen und dem international en Buro zu Ubermitteln (nur falls die friihere Anmeldung(en) bei 
dem Amt eingereicht worden ist(sind), das fur die Zwecke dieser internationale n Anmeldung Anmeldeamt ist) 

* Falls es sich bei der friiheren Anmeldung um eine ARIPO-Anmeldung handelt, so mufi in dem Zusatzfeld mindestens ein Staat angegeben werden, der 
Mitg/iedstaat der Pariser Verbandsubereinkunft zum Schutz des gewerblichen Eigentums ist und fur den die friihere Anmeldung eingereicht wurde. 



Feld Nr. VII INTERNATIONALE RECHERCHENBEHORDE 



Wahf der internationalen Recherchenbehdrde (ISA) 

(falls zwei oder mehr als zwei internationale Recherchen- 
behdrden fur die Ausfuhrung der internationalen Recherche 
zust&ndig sind, geben Sie die von Ihnen gewdhlte Behorde an; 
der Zweibuchstaben-Code kann benutzt werden) 

ISA/EP 



Ant rag auf Nurzung der Ergebnisse einer friiheren Recherche; Bezugnahme auf diese 
fr uhere Recherche (falls eine friihere Recherche bei der internationalen Recherchenbehdrde 
beantragt oder von ihr durchgejuhrt worden ist): 

Datum (Tag/Monat/Jahr) Aktenzeichen 



27.01.1999 198 22 077.4 



Staat (oder regionales Amt) 
DE 



Feld Nr. VIII KONTROIXISTE; EINREICHUNGSSPRACHE 



Diese internationale Anmeldung enthalt 
die folgende Anzahl von Blatter n: 



Antrag 

Beschreibung (ohne 
Sequenzprotokollteil) 

Anspriiche 

Zusammenfassung 

Zeichnungen 

Sequenzprotokollteil 
der Beschreibung 

Blattzahl insgesamt 



5 
10 

3 
1 
3 



22 



Dieser internationalen Anmeldung liegen die nachstehend angekreuzten Unterlagen bei: 
1 . £j Blatt fur die Gebuhrenberechnung 

□ Gesonderte unterzeichnete Vollmacht 
Kopie der allgemeinen Vollmacht; Aktenzeichen (falls vorhanden): 

□ Begrundung fur das Fehlen einer Unterschrift 



□ 
□ 



Prioritatsbeleg(e), in Feld Nr. VI durch 
folgende Zeilennummer gekennzeichnet: 



6. □ Ubersetzung der internationalen Anmeldung in die folgende Sprache: 

7. □ Gesonderte Angaben zu hinterlegten Mikroorganismen oder anderem biologischen Material 

8. □ Protokoll der Nucleotid- und/oder Aminosauresequenzen in computerlesbarer Form 

9. B Sonstige (einzeln auffuhren): friiherer Recherchenbericht 



Abbildung der Zeichnungen, die 
mit der Zusammenfassung 
verOffentlicht werden solf(Nr.): 


Sprache, in der die 
internationale Anmeldung 
eingereicht wird: 


Feld Nr. DC UNTERSCHRIFT DES ANMELDERS ODER DES ANWALTS 



Der Name jeder unterzeichnenden Person ist neben der Unterschrift zu wiederholen, und es ist anzugeben, sofern sich dies nicht eindeutig 
aus dem Antrag ergibt, in welcher Eigenschaft die Person unterzeichnet. 



Koln, 11. Mai 1999 



< (Alek von Kreisler) 




» Vom Anmeldeamt auszufullen « 



1. Datum des tatsachlichen Eingangs dieser 
internationalen Anmeldung: 



3. Geandertes Eingangsdatum aufgrund nachtraglich, jedoch 
fristgerecht eingegangener Unterlagen oder Zeichnungen 
zur Vervollstandigung dieser internationalen Anmeldung: 



4. Datum des fristgerechten Eingangs der angeforderten 
Richtigsteilungen nach Artikel 1 1(2) PCT: 



2. Zeichnungen 

□ einge- 
gangen: 



□ nicht ein- 
gegangen: 



5. Internationale Recherchenbehdrde 
(falls zwei oder mehr zustandig sind): 



ISA/ 



□ Ubermittlung des Recherchenexemplars bis zur 
Zahlung der Recherchengebuhr auigeschoben 



« Vom Internationalen Buro auszufullen ■ 



Datum des Eingangs des Aktenexemplars 
beim Internationalen Buro: 



FormblattPCT/RO/101 (letztes Blatt) (Jul i 1998) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsformular 



Dieses Blatt isfiiicht Teil undzahlt nicht als Blatt der internal lonalen Anmeldung. 



PCT 



BLATT FUR DIE GEBUHRENBERECHNUNG 
Anhang zum Antrag 



Aktenzeichen des Anmelders 

oder Anwalts 99101 6 WO AvK/eo 



Von Anmeldeamt auszufiillen 



Internationales Aktenzeichen 



Eingangsstempel des Anmeldeamts 



Anmelder 



Studiengesellschaft Kohle mbH 



BERECHNUNG DER VORGESCHRIEBENEN GEBUHREN 

1. UBERMITTLUNGSGEBUHR 



EUR 102,00 



2. RECHERCHENGEBUHR 

Die internationale Recherche ist durchzufuhren von 



EUR 1124 , 00 



(Sind zwei oder mehr Internationale Recherchenbehdrden fur die internationale Recherche zustandig, 
ist der Name der Behorde amugeben, die die internationale Recherche durchfuhren soli.) 



3. INTERNATIONALE GEBUHR 
Grundgebuhr 

Die internationale Anmeldung enthalt 
umfafit die ersten 30 Blatter . . . . 



22 



Blatter. 
KITR 



41 3,nn 



bl 



Zusatzblattgebuhr 



Anzahl der Blatter 
uber 30 

Addieren Sie die in Feld bl und b2 eingetragenen 
Betrage, und tragen Sie die Summe in Feld B ein 

Besti m m u ngsgeb u h ren 

Die internationale Anmeldung enthalt 



b2 



EUR 413,00 



Bestimmungen. 



EUR 9 5,00 = | EUR 380,00 



Bestimmungsgebuhr 



Anzahl der zu zahlenden 
Bestimmungsgebuhren (maximal 11) 
Addieren Sie die in Feld B und D eingetragenen 

Betrage, und tragen Sie die Summe in Feld I ein 

(Anmelder aus einigen Staaten haben Ampruch auf eine Ermafiigung der intemationalen Gebuhr um 75% 
Hat der Anmelder (oder haben alle Anmelder) einen solchenAnspruch, so betrdgt der in Feld I eimutragende 
Gesamtberrag 25% der Summe der in Feld B und D eingetragenen Betrage.) 

4. GEBUHR FUR PRIORITATSBELEG (ggfc) 

5. GESAMTBETRAG DER ZU ZAHLENDEN GEBUHREN 



D 



fclUR 793,00 



Addieren Sie die in Feldern T, S, I und P eingetragenen Betrage, i_ 0 nl Q n n 

und tragen Sie die Summe in das nebenstehende Feld ein [EUR ^ .Ul^,OU 



INSGESAMT 



| | Die Bestimmungsgebuhren werden jetzt noch nicht gezahlt 



ZAHLUNGSWEISE 

| x | Abbuchungsauftrag (siehe unten) | | Bankwechsel 

| | Scheck | | Barzahlung 

| 1 Postanweisung | | Gebuhrenmarken 



| | Kupons . 

| | Sonstige (einzeln angeben): 



ABBUCHUNGSAUFTRAG (dieseZahlungsweisegibtes nicht bei alien Anmeldeamtern) 

Das Anmeldeamt/ fx] wird beauftragt, den vorstehend angegebenen Gesamtbetrag der GebQhren von meinem laufenden 

' Konto abzubuchen. 

wird beauftragt, Fehlbetrage oder Uberzahlungen des vorstehend angegebenen Gesamtbetrags der 
Gebuhren meinem laufenden Konto zu belasten bzw. gutzuschreiben. 

wird beauftragt, die Gebuhr fur die Ausstellung des PrioritatsbelegS/rfnd seine Ubermittlung an das 
Internationale Buro der WIPO von meinem laufenden Konto abzuhefchen. 



2800 0007 



□ 
□ 



11. Mai 1999 



Kontonummer 



Datum (T ag/Monat/Jahr) 



Unterschrift (Alek von Kreisler) 



FormblattPCT/RO/10I (Anhang) (Juli 1998) 



Siehe Anmerkungen zum Blatt fur die Gebiihrenberechnung 



WO 99/59716 



PKT5 



09/700401 

532 rtec'dPCWTPriimV 2000 



Kombinatorisches Verfahren zur Herstellung und Charakterisierung 
von kristallinen und amorphen Materialbibliotheken im Mikrogramm- 

MaBstab 

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur naBchemischen Herstellung 
von aus einer Vielzahl von Feststoffen bestehenden Materialbibliotheken, wobei 
die Feststoffe aus Reaktionsmischungen in Mikroreaktionskammern auf einer 
Bodenplatte abgeschieden werden, die zugleich als Bibliothekssubstrat dient. 

Der groBte EngpaB in der Entwicklung neuer Wirkstoffe, Polymere und 
Materialien ist die Entdeckung geeigneter neuer Leitstrukturen. In Bereichen der 
organischen, biochemischen und pharmazeutischen Chemie hat sich die 
Kombinatorik als ein wichtiges Werkzeug zur Entwicklung neuer Verbindungen 
innerhalb weniger Jahre etabliert (z.B. Special issue: Combinatorial Chemistry, 
Acc. Chem. Res., 1996, 29; G. Lowe, Chemical Society Reviews, 1995, 24 (5), 
309; S. R. Wilson, A. W. Czarnik, Combinatorial Chemistry - Synthesis andAp- 
plikation, John Wiley & Sons, 1997). Im Gegensatz dazu sind auf dem Gebiet 
der anorganischen Festkorpersynthese bzw. Materialforschung oder der 
technischen Katalysatorentwicklung nur wenige Beispiele bekannt, bei denen 
die kombinatorische Materialsuche zum Einsatz kommt. Berichtet wurde die 
Herstellung von Materialbibliotheken durch kombinatorische Synthesen, mit dem 
Ziel neue supraleitende Materialien (X.-D. Xiang et al. Science, 1995, 268, 
1738), neue magnetoresistente Materialien (G. Briceno et al. f Science, 1995, 
270, 273) und neue lumineszierende Materialien (E. Danielson et al M Science, 
1998, 279, 837) zu finden. Allen diesen Verfahren ist gemeinsam, daB die 
Applikation der Substanzen als dunne Filme uber Elektronenstrahlverdampfung 
oder RF-Sputtern unter reduziertem Druck zur Bildung einer Materialbibliothek 
fuhrt. Formgebend wirkt dabei eine physikalische Maske, was bereits zu 
Bibliotheken von bis zu 25000 Materialien gefuhrt hat. Die erste kombinatorische 
Erzeugung einer Materialbibliothek auf naBchemischen Weg durch Einsatz von 
Ink-Jet-Technologie fuhrte zur Entwicklung lumineszierender Materialien (D. Sun 
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6. Verfahren nach Ansprtichen 1 bis 5, wobei die Feststoffe der Material- 
bibliothek anschlieBend durch zerstorungsfreie Analysenmethoden 
charakterisiert werden. 

7. Verfahren nach Anspruch 4, wobei die Reaktorbodenplatte aus einer 
einkristallinen Platte, vorzugsweise aus Si, Cu, Quarz, Rutil, Anatas, 
Zirkondioxid, Ge, Al, Saphir, Fe, Ti, Zr, Co, Ni, oder Sn besteht. 

8. Verfahren nach Anspruch 7, wobei die Reaktorbodenplatte aus einer (711) 
Si-Einkristallscheibe besteht. 

9. Verfahren nach Anspruch 4, wobei als Analysenmethode die refiektierende 
Mikrobereichsrontgenbeugung eingesetzt wird. 

10. Verfahren nach Anspruch 5, wobei als Analysenmethode die durchdringen- 
de Mikrobereichsrontgenbeugung eingesetzt wird 

1 1 . Verfahren nach Anspruch 5, wobei als durchstrahlbares Material Kapton, 
Kevlar, Teflon, Mylar, PVC, Polyethylen, Polypropylen, Polycarbonat, Al, Be 
oder Mg in Schichtdicken < 100 pjn eingesetzt wird. 

12. Verfahren nach Anspruch 11, wobei die Schichtdicke unter 10 |xm betragt. 

13. Verfahren nach Anspruch 1, wobei der Reaktor schichtweise aufgebaut ist, 
im wesentlichen enthaltend: eine Reaktorbodenplatte, daruber einen 
unteren Teil der Reaktionsplatte aus inertem Material mit Bohrungen von 
0,05 bis 20 mm Durchmesser, daruber einen oberen Teil der Reaktions- 
platte aus Hartmateria! mit identischen Bohrungen, daruber eine 
Abdichtungsschicht, daruber eine Schicht aus Hartmateria!, mit der uber 
geeignete Vorrichtungen die Reaktorschichten zusammengepreBt und 
abgedichtet werden. 
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14. Verfahren nach Anspruch 13, wobei das inerte Material aus Kapton, Teflon, 
Graphit, Kevlar, Mylar oder Stahl besteht. 
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(57) Abstract 

The invention relates to a method for wet chemical production of a plurality of libraries of materials consisting of solids, whereby the 
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(57) Zusammenfassung 

Die vorliegende Erfindung betriffi ein Verfahren zur naBchemischen Herstellung von aus einer Vieizahl von Feststoffen bestehenden 
Materialbibliotheken, wobei die Feststoffe aus Reaktionsmischungen in Mikroreaktionskammern auf einer Bodenplatte abgeschieden 
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Reaktor aus einem zylindrischen Druckbehalter aus Stahl mit einer Silizium-Einkristallscheibe als Bibliothekssubstrat. Durch Schrauben 
wird auf diesen Si-Einkristallscheiben eine Stahplatte mit Teflon-Einsatz gepresst, deren Bohrungen die Reaktionsraume darstellen. 
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Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur naBchemischen Herstellung 
von aus einer Vielzahl von Feststoffen bestehenden Materialbibliotheken, wobei 
die Feststoffe aus Reaktionsmischungen in Mikroreaktionskammern auf einer 
Bodenplatte abgeschieden werden, die zugleich als Bibliothekssubstrat dient, 
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Materialien ist die Entdeckung geeigneter neuer Leitstrukturen. In Bereichen der 
organischen, biochemischen und pharmazeutischen Chemie hat sich die 
Kombinatdrik als ein wichtiges Werkzeug zur Entwicklung neuer Verbindungen 
innerhalb weniger Jahre etabliert (z.B. Special issue: Combinatorial Chemistry, 
Acc. Chem. Res., 1996, 29; G. Lowe, Chemical Society Reviews, 1995, 24 (5), 
309; S. R. Wilson, A. W, Czarnik, Combinatorial Chemistry - Synthesis and Ap- 
plication, John Wiley & Sons, 1997). Im Gegensatz dazu sind auf dem Gebiet 
der anorganischen Festkorpersynthese bzw. Materialforschung oder der 
technischen Katalysatorentwicklung nur wenige Beispiele bekannt, bei denen 
die kombinatorische Materialsuche zum Einsatz kommt. Berichtet wurde die 
Herstellung von Materialbibliotheken durch kombinatorische Synthesen, mit dem 
Ziel neue supraleitende Materialien (X.-D. Xiang et al. Science, 1995, 268, 
1738), neue magnetoresistente Materialien (G. Briceno et aL, Science, 1995, 
270, 273) und neue lumineszierende Materialien (E. Danielson et ah, Science, 
1998, 279, 837) zu finden. Allen diesen Verfahren ist gemeinsam, daB die 
Applikation der Substanzen als dunne Filme uber Elektronenstrahlverdampfung 
oder RF-Sputtern unter reduziertem Druck zur Bildung einer Materialbibliothek 
fiihrt. Formgebend wirkt dabei eine physikalische Maske, was bereits zu 
Bibliotheken von bis zu 25000 Materialien gefuhrt hat. Die erste kombinatorische 
Erzeugung einer Materialbibliothek auf naBchemischen Weg durch Einsatz von 
Ink-Jet-Technologie fuhrte zur Entwicklung lumineszierender Materialien (D. Sun 
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et al., Adv. Mater. 9, 1046-1049, 1997). Nachteilig ist, daB dieses Verfahren nur 
bei Normaldruck und niederen Temperaturen eingesetzt werden kann. 

Viele der bisher bekannten Materialien, speziell die fur die Katalyse wichtigen 
porosen Stoffe, konnen ausschlieBlich naBchemisch, haufig nach dem 
Hydrothermalverfahren (z.B. M.W. Anderson et al., Angew. Chem., 1995, 107, 
1 1 15; D. P. Serrtano et al., Microporous Materials, 4 (1995), 273) hergestellt 
werden. Die Verfahren unterscheiden sich dabei lediglich durch die gewahlten 
Temperatur- und Druckbereiche, die Variation der stochiometrischen Verhalt- 
nisse der gewahlten Vorstufen sowie in der Wahl der Templatmolekule (L D. 
Rollmann, Inorganic Compounds with unusual Properties-ll, 1979, 387). Je nach 
Probenvolumen und Versuchsfuhrung dauert eine Synthese unter hydrother- 
malen Bedingungen 2 Stunden bis mehrere Wochen. Hinzu kommen Aufarbei- 
tung und Charakterisierung des Produktes. Wichtigste Analysenmethode ist hier 
die Pulverdiffraktion zur Aufklarung der Phasenstruktur. Von besonderer 
Bedeutung fur die Anwendung solcher Materialien in Gebieten wie der Katalyse 
oder der Sensorik ist deren Porenarchitektur, die durch Zugabe von 
Templatmolekulen in der Hydrothermalsynthese steuerbar ist. Der groBe Zeit- 
aufwand pro Synthese und die Vielfalt moglicher Mischoxide und Templat- 
molekule hat bisher hier jede systematische und erschopfende Untersuchung 
dieser Materialklassen unmoglich gemacht. Aufgrund der Vielzahl an Moglich- 
keiten polynarer Mischungen oxydischer Materialien sowie der generell 
moglichen Templatmolekule zur Beeinflussung der Porenarchitektur solcher 
Stoffe ist eine Gbertragung der Methoden der kombinatorischen Chemie auf die 
Hydrothermalsynthese attraktiv. 

Ober die erstmalige Anwendung kombinatorischer Methoden in der Hydrother- 
malsynthese berichteten Akporiaye, Karlsson und Wendelbo (D. E. Akporiaye, I. 
M. Dahl, A. Karlsson, R. Wendelbo, Angew. Chem., 1998, 110, Nr. 5, 629; D. E. 
Akporiaye, I. M. Dahl, A. Karlsson, R. Wendelbo, zum Patent angemeldet, 
norwegische Antragsnummer 97.0788). Sie entwickelten einen Autoklaven, mit 
dem gleichzeitig 100 Hydrothermalsynthesen (Reaktionsvolumina von je 500 
mL) bei Temperaturen bis zu 200°C durchgefuhrt werden konnen. Nachteilig ist, 
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daB dieses Verfahren keine Materialbibliothek erzeugt, sondern die entstande- 
nen Feststoffe miissen den einzelnen Minireaktoren entnommen und einzeln 
standardmaBig charakterisiert werden. Diese Handhabung der Proben nach der 
Synthese erweist sich als sehr umstandlich und limitiert entscheidend die Starke 
dieses kombinatorischen Ansatzes. 

Wir haben nun gefunden, daB sich Materialbibliotheken mit minimalsten 
Materialmengen (Reaktionsvolumina von 2 jiL oder weniger) auf naB- 
chemischem Wege herstellen lassen. Hierzu werden in Mikroreaktionskammern 
die z. B. in Form von Bohrungen in eine Platte („Reaktionsplatte") eingebracht 
sind, eine Vielzahl von Reaktionsmischungen unterschiedlicher Zusammen- 
setzung gleichzeitig zur Reaktion gebracht, wobei sich die erzeugten Feststoffe 
auf der darunter befindlichen Reaktorbodenplatte abscheiden. AnschlieBend 
werden die Feststoffe von der uberstehenden flussigen Phase befreit, kalziniert 
und haften dann ortlich separiert auf der Bodenplatte. Durch geeignete Wahl 
des Materials der Reaktorbodenplatte kann diese gleichzeitig als Bibliotheks- 
substrat dienen. Alternativ konnen die Feststoffe, oder jeweils ein Teil davon 
mittels einer mit einer Klebeschtcht versehenen Folie auf diese ubertragen 
werden, so daB eine kopierte Materialbibliothek mit anderem Bibiiothekssubstrat 
entsteht. 

Je nach Wahl des Materials der Reaktorbodenplatte bzw. der Folie konnen 
unterschiedliche Analysenverfahren zur Charakterisierung der Feststoffe 
eingesetzt werden, so z. B. die reflektierende Mikrobereichs-Rontgenbeugung, 
wenn die Bodenplatte aus Rontgenstrahlen elastisch streuendem Material 
besteht, das wenig Streuuntergrund verursacht. Geeignete Materialien hierfur 
sind einkristalline Platten, vorzugsweise aus Si, Cu, Quarz, Rutil, Anatas, 
Zirkondioxid, Ge, Al, Saphir, Fe, Ti, Zr, Co, Ni, oder Sn, besonders bevorzugt 
eine (711) Si-Einkristallscheibe. Fur eine Untersuchung mit durchdringender 
Mikrobereichs-Rontgenbeugung eignen sich durchstrahlbare Materialien, z. B. 
Kapton, Kevlar, Teflon, Mylar, PVC, Polyethylen, Polypropylen, Polycarbonat, 
Al, Be oder Mg in Schichtdicken < 100 bevorzugt < 10 fim. 
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Der Reaktor zur Erzeugung der Materialbibliotheken ist schichtweise aufgebaut: 
Uber der Reaktorbodenplatte, die als Bibliothekssubstrat dienen kann, befinden 
sich mindestens zwei Reaktionsplatten aus inertem Material mit Bohrungen von 
0,05 - 20 mm Durchmesser, die als Mikroreaktionskammern dienen. Die oberste 
Reaktionsplatte besteht aus Hartmaterial, z. B. Stahl. Daruber befindet sich eine 
Abdichtungsschicht ohne Bohrungen, z. B. aus Teflon, daruber nochmals eine 
Schicht aus Hartmaterial, mit der uber geeignete Vorrichtungen die 
Reaktorschichten zusammengepreBt und abgedichtet werden. Bei geeigneter 
Wahl der eingesetzten Materialien sind Reaktionstemperaturen bis ca. 1000 °C 
moglich; wird Teflon zur Abdichtung verwendet, sind maximal 350 °C moglich. 

Der Reaktor kann sehr klein dimensioniert werden mit extrem kleinen Reaktor- 
volumina und entspricht den hochsten Sicherheitsanforderungen. Die sinnvolle 
und praktikable Miniaturisierung der Materialbibliothek wird derzeit lediglich zum 
einen durch die Fokussierbarkeit des Rontgenstrahls bei der Messung der 
Rontgenbeugung und zum anderen durch die Dimensionierung der 
Flussigdosierung limitiert. Wahrend mit einem kleinsten Rontgenstrahl- 
durchmesser von 50 urn bereits 10 Proben pro mm analysiert werden konnten 
(= 10.000 Proben / cm 2 ), sind bei einer dosierbaren Probenmenge von 0,5 yd. 
nur 5 Proben pro mm bei einer Mikroreaktorhohe von 1 0 mm realisierbar (= 
2.500 Proben/cm 2 = 2.500.000 Proben /dm 2 ). 

Durch die Anwendung der kombinatorischen Techniken auf Syntheseoptimie- 
rungen, systematische Variationen der Zusammensetzungen und Herstel- 
lungsbedingungen lassen sich Feststoffsynthesen schnell optimieren und die 
Entdeckung neuer Feststoffe drastisch beschleunigen. Damit kann die 
Materialentwicklung im normalen Labor ohne zusatzliche SicherheitsmaB- 
nahmen kostengunstig durchgefuhrt werden. Der Reaktor laBt sich aufgrund der 
geringen Dimensionen auch problemlos in Handschuhboxen unter Inertgas 
handhaben und bei entsprechender Modifizierung mit Reaktivgasen wie 
Ammoniak, Chlor, Methan, Boran, HCI, Wasserstoff, Sauerstoff oder Fluor 
beschicken, hermetisch verschlieBen und so zur Synthese neuer Materiaiien 
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einsetzen. 

Eine automatisierte Untersuchung aller Feststoffe einer so hergestellten 
Materialbibliothek ist z. B. durch die Phasenidentifikation der einzelnen 
Materialien mit Hilfe des kommerziellen GADDS-Mikrodiffraktometers der Fa. 
Bruker-AXS (M. Schuster, H. Goebel, Appl. Phys. 28 (1995) A270-A275; H. 
Goebel, PCT Int. Appl. WO 9522758 A1) moglich. Durch dieses Konzept wird 
die direkte Identifizierung der gebildeten Substanzen ermoglicht. Eine 
gesonderte Probenpraparation fur die Messung entfallt. Neben der 
Phasenidentifikation durch die zerstorungsfreie Mikrobereichsrontgenbeugung 
steht die komplette Bibliothek fur weitere Untersuchungen wie katalytische 
Aktivitat uber Warmdifferenzbilder (Maier, Holzwarth, DE A19757 754.7 vom 
23.12.97), Lumineszenz, Magnetwiderstand und andere Charakterisierungen 
zur Verfugung. 

Das Verfahren bezieht sich im besonderen auf die Darstellung oder Abschei- 
dung von kristaliinen und amorphen Feststoffen aus der flussigen Phase wie 
Ldsungen, Emulsionen, Suspensionen oder Solen. Geeignet sind vor allem die 
Bereiche der Soi-Gel-Synthese (CJ. Brinker, G.W. Scherrer "Sol-Gel-Science, 
the Physics and Chemistry of the Sol-Gel-Process 0 , Academic Press, New York 
1990), Hydrothermalsynthesen (Kirk-Othmer (3.) 6, 321), Hydrometallurgie, 
Zersetzung von prakeramischen Stoffen zur Erzeugung von Hartstoffen (D. 
Segal, Chemical Synthesis of Advanced Ceramic Materials, Cambridge 
University Press, New York 1989) und Polymetisationen. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren eignet sich z. B. zur Entdeckung neuer Mate- 
rialien auf dem Gebiet der anorganischen Feststoffe, insbesondere auf dem 
Gebiet der Mischoxide, Mischcarbide, Mischnitride und Mischboride. Diese 
Stoffe finden Anwendung auf vielen Gebieten des tagliche Lebens und der 
industriellen Produktion als Leitstrukturen fur Katalysatoren, Lichtleiter, 
Beschichtungen, Halbleiter, Supraleiter, ferromagnetische Stoffe, magnetische 
Widerstande, optische Materialien, Hartstoffe, lumineszierende und fluores- 
zierende Materialien, Sensoren, NLO-Materialien, Spezialwerkstoffe und vieles 
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mehr. Insbesondere ist die Substanzklasse kristalliner, poroser Materialien, wie 
die der Zeolithe oder der amorphen porosen Mischoxide, Mischcarbide oder 
Mischnitride, von groSem Interesse fur die Industrie. Sie werden als Katalysa- 
toren zur Olraffination in der Petrochemie ebenso wie zu Hersteliung von 
Pharmaka, Fein- und GroBchemikalen technisch eingesetzt. Eine breite Vielfalt 
von Oxidationsreaktionen wird von ihnen katalysiert: aromatische Hydroxy- 
lierung, Olefin-Epoxidation, Keton-Ammoximation, Alkoholoxidation und 
Alkanoxyfunktionalisierung, urn nur einige Beispiele zu nennen. Ahnlich 
vielversprechend sind die stabilen amorphen Mischoxide, deren Eigenschaften 
gieichermaBen bedeutend sind wie die der kristaliinen Stoffe, deren Hersteliung 
aber meist einfacher ist als die der kristaliinen wohldefinierten Materialien. 

Ausfuhrunasbeispiel: 

Wir zeigen am Beispiel der kombinatorischen Modifikation einer herkommlichen, 
laborublichen Titansilicalit-Synthese unter hydrothermalen Bedingungen (UK 
Patent 2071071 B) f wie mit minimalem Zeitaufwand eine Materialbibliothek von 
kristaliinen und amorphen Materialien hergestellt und analysiert werden kann. 

Der eingesetzte Reaktor: 

Figur 1 zeigt die Konstruktionszeichnung des druckdichten Reaktors. In einem 
zylindrischen Druckbehalter aus Stahl (Gesamtdurchmesser: 40 mm, Innen- 
durchmesser: 24,5 mm) der Hohe 22,7 mm liegt eine Silicium-Einkristallscheibe 
von 22 mm Durchmesser. Durch 3 Schrauben wird auf diesen Si-Einkristall- 
scheibe eine Stahlplatte mit Teflon-Einsatz gepreBt, deren Bohrungen die 
Reaktionsraume darsteilen. Figur 2 zeigt das Raster mit den entsprechenden 
Abstanden. In diese Maske werden die verschiedenen Reaktionslosungen 
mittels eines Roboters oder von Hand pipettiert (1 bis 2pL). Als Abdichtung fur 
die Reaktion folgt nun eine weitere Teflonscheibe, die wiederum mit einer dicken 
Stahlplatte uber 3 Verschraubungen angepreBt wird, so daB die gesamte 
Anordnung druckdicht abgeschlossen ist. 



WO 99/59716 



PCT/EP99/03287 



7 

Experimenteller Ansatz; 

In einem typischen Ansatz wird dazu 2,27g (10,9 mmol) Tetraethylorthosilikat 
(TEOS) in einem 10mL-GefaB mit 75 mg (0,33 mmol) Tetraethyltitanat 
gemischt. Zu dieser Losung werden unter Ruhren 4 g (5 mmol) einer 25 Gew.- 
%igen Losung von Tetrapropylammoniumhydroxid zugegeben und 1 h geruhrt. 
Nachdem nach 5-6 h Erhitzen auf 80-90°C der entstehende Alkohol vollstandig 
abgedampft ist, wird die Losung mit dest Wasser auf 7,5 ml aufgefullt und stellt 
eine typische Reaktionstosung dar. 

37 kombinatorische Modifikationen des experimentellen Ansatzes wurde gemaG 
den Angaben in Tabelle 1 vorbereitet. 



Loch 


Mischung 


Loch 


Mischung 


A1 


Si : Ti : NPr,OH 
1 : 0,03 : 0,45 


D5 


Al : Ti : CTAB 
1 : 0,05 : 0,1 


A2 


Si : Ti : NBu,OH 
1 : 0,03 : 0,45 


D6 


Al : Zr : NBu 4 OH 
1 : 0,2 : 0,4 


A3 


Si : Ti : NEt 4 OH 
1 : 0,03 : 0,45 


D7 


Al : Zr : NMe.OH 
1 : 0,2 : 0,4 


B1 


Si : Ti : NMe,OH 
1 : 0,03 : 0,45 


E1 


Al : Zr : NEtpH 
1 : 0,2 : 1 


B2 


Si : Ti : C<H 9 N 
1 : 0,03 : 0,45 


E2 


Al : Zr : CTAB 
1 : 0,2 : 0,1 


B3 


Si : Ti : CTAB 
1 : 0,03 : 0,045 


E3 


Ti : Zr : NBu 4 OH 
1 : 1 : 0,4 


B4 


Si : Ti : Hexadecylamin 
1 : 0,03 : 0,045 


E4 


Ti : Zr : NBu 4 OH 
1 : 1 : 0,4 


B5 


Si:Ti:Hexadecylamin:NaO 
H 

1 : 0,03 : 0,045 : 0,45 


E5 


Ti : Zr : NMe 4 OH 
1 : 1 : 0,4 


C1 


Si : Al : NPr^OH 
1 : 0,033 : 0,43 


E6 


Ti : Zr : NEt.OH 
1:1:1 
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C2 Si : Al : NPr 4 OH E7 Ti : Zr : CTAB 

1.: 0,066 : 0,43 1 : 1 : 0,1 

C3 Si:Zr:NPr 4 OH F1 Si:Ti:NPrOH 

1 : 0,03 : 0,98 1 : 0 ,03 : 0,45 

C4 Si : V : NPr 4 OH F2 Si : V : NPr OH 

1 : 0,03 : 0,45 ^ ■ 0 ,03 : 0,45 

C5 Si:Zr:NBu 4 OH F3 Si : Ti : NEt 4 OH 

1 : 0,03 : 0,4 1 : o,03 : 0,45 

C6 Si:Zr:NMe 4 OH F4 Si:Zr:NPr 4 OH 

1 : 0,03 : 0,4 1 : o,01 : 0,98 

C7 AI:Ti:NBu 4 OH F5 Si : Al : NPr 4 OH 

1 : 0,05 : 0,4 1 : o,1 : 0,43 

D1 Al : Ti : NMe 4 OH G1 Si:Ti:NPr 4 OH 

1 : 0,05 : 0,4 1 : o,03 : 0,45 

D2 Al : Ti : NEt 4 OH G2 Al : Si : NPr 4 OH 

1 : 0,05 : 1 1 : 0,2 : 0,43 

D3 Al : Ti : NEt 4 OH G3 Al : Si : NPr 4 OH 

1:0,05:1 1:0,1:0,43 

D4 Al : Ti : CTAB 

1 : 0,05 : 0,1 

Tabelle 1 : Zusammensetzung der Materialpunkte der Bibliothek in Abb. 2. Die 
„Mischung" gibt dabei das molare Verhaltnis der eingesetzten Metallalkoxide 
(und somit der oxidischen Materialien im sich bildenden Produkt) zum 
eingesetzten Templatmolekul wieder. Als Quellen fur SiO s , TiO z , Zr0 2 und Al 2 0 3 
wurden Tetraethoxsilan (Si(OEt) 4 , TEOS), Ti(OEt) 4 , Ti(0'Pr) 4 Oder Ti(O n Pr) 4 , 
Zr(O n Pr) 4 und AI(O mc Bu) 3 verwendet. Da nach Abdampfen der Alkohole die 
extern dargestellten Proben mit dest. Wasser auf 7,5 mL aufgefullt wurden, liegt 
in alien Proben zur Hydrothermalsynthese ein WasseruberschuB Wasser : 
Metall = 40 : 1 vor. 



A1und F1 enthalten je den oben beschriebenen Originalansatz. Die Locher A1- 
G3 (Abb. 2) werden mit 1 bis 2 pi. der Ansatze aus Tabelle 1 gefullt. Die 
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„Mischung" gibt dabei das molare Verhaltnis der eingesetzten Metallalkoxide 
(und somit der oxidischen Materialien im sich bildenden Produkt) zum einge- 
setzten Templatmolekul wieder. Da nach Abdampfen der Alkohole die extern 
dargestellten Proben mit dest. Wasser auf 7,5 ml aufgefullt wurden, liegt in alien 
Proben zur Hydrothermalsynthese ein WasseruberschuB Metall : Wasser = 1 : 
40 vor. 

Die Reaktion erfolgt im geschlossenen Reaktor bei einer Temperatur von 200°C 
uber einen Zeitraum von 36 h. 

Nachbehandlung der Materialbibliothek: 

Nach der Reaktion erfolgt das Abheben der oberen Stahl- und Teflonplatte, die 
Produkte in den Mikroreaktionskammern werden von der Mutterlauge durch 
Entfernen der uberstehenden Fliissigkeit mittels herkornmlicher Techniken, wie 
z.B. poroser Magnesiastabchen, abgetrennt. Dies erfolgt idealerweise naturlich 
mittels entsprechender Werkzeuge in einem Arbeitsgang. Im AnschluB daran 
werden die Substanzen mehrfach mit 2 pL dest. Wasser auf dieselbe Weise 
gewaschen. Danach kann der offene Reaktor mit den Produkten getrocknet und 
bei Verwendung von Teflon als Reaktorplatte bis maximal 350 °C kalziniert, 
vorzugsweise bei 130°C, werden, was zu einer guten Haftung der entstandenen 
Feststoffe auf dem Reaktorboden fuhrt. Nach Abnahme der beiden Reaktions- 
platten aus Stahl und dem Tefloneinsatz kann die so entstandene Material- 
bibliothek (urspriingliche Bodenplatte) weiterbehandelt oder untersucht werden. 
Im Falle der hier angestrebteh Zeolithsynthese wurde die Materialbibliothek bei 
600°C fur 10 h in einem Of en getempert Falls die Produkte in vertikaler 
Anordnung analysiert werden sollen, kann die Haftung der Proben durch 
Aufspruhen eines geeigneten amorphen Lackes auf der Bibliothek verbessert 
werden. Dieser laBt sich anschlieBend bei erhohten Temperaturen wieder 
abdampfen bzw. oxidativ entfernen. 

Identifizierung der Feststoffe: 

Die Identifizierung der Phasen der entstandenen Produkte erfolgte mit einem 
GADDS-Mikrobereichsrontgendiffraktometer mit Gobelspiegel und einem HI- 
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STAR-Detektor. Die Si-Platte wurde auf einem xyz-Probentisch befestigt und 
anschlieBend, nach Eingabe der Rasterparameter und Speicherung der zu 
messenden Punkte, vollautomatisch in Reflexion gemessen. Die Pulverdiffrak- 
togramme wurden mit einem 500pm-Kollimator integral uber die gesamte „spot"- 
Flache aufgenommen, mittels gebogener Gobelspiegel ist eine Fokussierung 
des Rontgenstrahls bis auf 50pm mit hoher Rontgenintensitat moglich. Somit 
sind einzelne Partikel im Mikrometer-Bereich einer rontgenanalytischen 
Untersuchung zuganglich. Unter den gewahlten Me3bedingungen werden keine 
Reflexe des Siliziumprobentragers gefunden. Bei Verwendung einer dunnen 
Folie als Reaktorboden oder beim Ubertragen der Bibliothek auf eine dunne 
Foiie, die mit einer Klebschicht versehen ist, laBt sich das Diffraktogramm auch 
im Transmissionsmodus aufzeichnen. Die erhaltenen Diffraktogramme werden 
zweckmaBigerweise zur spateren Auswertung abgespeichert und konnen von 
Hand oder vollautomatisch mit Vergleichsbibliotheken identifiziert werden. 

Die Auswertung der Diffraktogramme ergab, daf3 die in Abb.2 grau unterlegten 
Punkte kristalline Anteile, wahrend alle nicht unterlegten Punkte amorphe 
Materialien enthalten. Die Struktur der kristallinen Phasen wurde durch 
Vergleich ihrer Diffraktogramme mit einer Diffraktogrammbibliothek identifiziert. 
Die Reaktionsmischungen zur Erzeugung der Feststoffe in den Punkten A1 und 
F1 entsprechen der klassischen Synthese. In Abb. 3 wird die Pulveraufnahme 
des konventionell erzeugten Zeolithen (oben) mit derf Diffraktogrammen der 
Punkte A1 und F1 verglichen. Die Abbildung belegt, daB mit Mikrogramm- 
mengen der Materialbibliothek das identische Material erzeugt wurde wie in der 
konventionellen Synthese. 
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Abbildung 1: 



Abbildung 2: 



Abbildung 3: 
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Spezielle Ausfuhrung des Reaktors, wie er im Ausfuhrungs- 
beispiel eingesetzt wurde. 

Identifikation der Materialbibliothek. Die Zusammensetzung der 
einzelnen Probenpunkte sind in Tabejle 1 zusammengefaBt. 

Diese Abbildung zeigt oben exemplarisch das Rontgenbeugungs- 
diagramm eines konventionell hergestellten TS-1-Zeolithen und 
darunter die damit identischen Rontgenstreubilder, wie sie von 
der Materialbibliothek an den angegebenen Punkten von 
Gesamtsubstanzmengen im fxg-Bereich erhalten wurden und 
belegt damit, da3 kristalline anorganische Materialen wie Zeolithe 
nach dem angegebenen Verfahren hergestellt und idenitifiziert 
werden konnen. 
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Patentanspruche 

1 . Verfahren zur naBchemischen Herstellung einer eine Vielzahl von Fest- 
stoffen umfassenden Materialbibliothek aus Reaktionsmischungen unter- 
schiedlicher Zusammensetzung, dadurch gekennzeichnet, daB die Reak- 
tionsmischungen ortlich separiert in Mikroreaktionskammern in entfernbaren 
Reaktionsplatten in einen Reaktor eingebracht sind und zur Reaktion 
gebracht werden, wobei sich die bei den Reaktionen erzeugten Feststoffe 
ortlich separiert auf einer entfernbaren Reaktorbodenplatte abscheiden. 

2. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei die Reaktionsmischungen in Form von 
Losungen oder Suspensionen in den Mikroreaktionskammern, die in Form 
isolierter Hohlraume als Bohrungen in die Reaktionsplatten eingebracht 
sind, bei Temperaturen bis zu 1000 °C und Innendrucken bis zu 1000 bar 
zur Reaktion gebracht werden. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 , wobei anschlieBend die auf der Reaktorboden- 
platte abgeschiedenen Feststoffe von der uberstehenden flussigen Phase 
bef reit und kalziniert werden. 

4. Verfahren nach Anspruchen 1 bis 3, wobei die Reaktorbodenplatte, die aus 
Rontgenstrahlen elastisch streuendem Material besteht, identisch mit dem 
Bibliothekssubstrat ist, auf dem die Feststoffe haftend abgeschieden 
werden, und zusammen mit den abgeschiedenen kalzinierten Feststoffen 
die Materialbibliothek bildet. 

5. Verfahren nach Anspruchen 1 bis 3, wobei anschlieBend von alien abge- 
schiedenen Feststoffen eine Teilmenge auf eine mit einer Klebstoffbe- 
schichtung versehene Folie abgezogen wird, die aus von Rontgenstrahlen 
durchstrahlbarem Material besteht und als Bibliothekssubstrat zusammen 
mit den darauf ubertragenen Feststoffen eine Materialbibliothek bildet. 



